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Zeitschrift fiir Physik 165, 1-11 (1961) 


Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Die Anisotropie der Szintillationslichtausbeute 
organischer Molekiileinkristalle fiir o-Strahlen 
Von 
W.F. KIENZLE und A. FLAMMERSFELD 


Mit 14 Figuren im Text 


(Eingegangen am 28. Juli 1961) 


Single crystals of anthracene and trans-stilbene when irradiated by «-particles 
show a strong dependence of their scintillation light yield on the impact direction 
of the «-particles with respect to the crystal orientation. This having been estab- 
lished in earlier papers, further investigations of 11 other compounds confirm 
_ this effect which now seems to be a common feature of monocrystalline organic 
scintillators. For explanation a possible relation between the anisotropy of the 
scintillation light yield and that of the electronic conductivity is proposed. 


1. Einleitung 


Beim Beschu8 von Anthrazen mit «-Strahlen hangt die Intensitat 
der Szintillationslichtblitze stark von der Flugrichtung der «-Teilchen 
relativ zum Kristallgitter ab?. Diese zuerst von HECKMANN beobachtete 
Erscheinung wurde kiirzlich auch bei Trans-Stilben gefunden?. Deshalb 
erhob sich die Frage, inwieweit die Anisotropie der Szintillationslicht- 
ausbeute eine allgemeine Eigenschaft organischer Molekiilkristalle ist. 

Die Aufgabe der vorliegenden Arbeit war es, eine Reihe organischer 
Szintillatoren auf diesen Effekt hin zu untersuchen. Die dafiir vorge- 
nommenen Messungen erstreckten sich auf Kristalle folgender Benzol- 
derivate: 


Diphenylenoxyd Diphenyl Phenanthren 
Carbazol Terphenyl Chrysen 
Fluoren Naphthalin Pyren 
Azenaphthen Anthrazen Fluoranthen 


Aus den polykristallin kauflichen Substanzen* wurden in einheit- 
licher Weise Einkristalle geziichtet und die Lichtausbeuten der daraus 
hergestellten Proben bei gleichen 4uBeren Bedingungen als Funktion 
des Einfallswinkels der «-Teilchen gemessen. Die EinschuBrichtung der 


* Gesellschaft fiir Teerverwertung G.m.b.H., Duisburg-Meiderich. 
1 HEcCKMANN, P.H.: Z. Physik 157, 139 (1959); — Naturwissenschaften 46, 


259 (1959). 
2 HecKMANN, P.H., H. Hansen u. A. FLAMMERSFELD: Z. Physik 162, 84 (1961). 
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g-Teilchen in bezug auf die Kristallorientierung lieB sich fiir jeden Kri- 
stall rdumlich in drei zueinander senkrechten Ebenen variieren. 


Unter den zwélf Verbindungen sind auBer der chemischen Struktur 
die kristallographischen sowie die kristalloptischen Daten in erheblichem 
MaBe verschieden; dies ist im Interesse der Klarung des unbekannten 
Zusammenhangs zwischen der anisotropen Lichtausbeute und den Aniso- 
tropien anderer Kristalleigenschaften sehr willkommen. 


2. Herstellung und Orientierung der Kristalle 


Nach einem von METTE und Pick? weiterentwickelten Zonener- 
starrungsverfahren wurden aus jeder Verbindung etwa 30 g kristallisiert. 
Dabei war die geschmolzene Substanz mit einer Argon-Schutzatmo- 
sphare in einer abgeschmolzenen Pyrex-Glasbombe von 20cm Lange 
und 2cm Durchmesser enthalten, die mit einer Geschwindigkeit von 
3 mm pro Stunde aus dem Innern eines vertikalen, oben abgeschlossenen 
Roéhrenofens* nach unten herausfiel; die Innentemperatur des Ofens ~ 
lag um 40° iiber dem Schmelzpunkt der Substanz. Die Kristallisation 
fand in einer Schicht unterhalb der Grenze zwischen Ofen- und Zimmer- 
temperatur statt. Wegen des metastabilen Charakters der unterkihlten 
Schmelze in der Kristallisationszone reagierte die Qualitat der Kristalle 
sehr empfindlich und negativ auf auBere Erschiitterungen. 


Auf diese Weise gewonnene Einkristalle waren im allgemeinen 1 cm? 
groB und besafen auBer bei Azenaphthen deutlich ausgepragte Haupt- 
spaltebenen. 


Die Kristallstiicke wurden mit Hilfe eines Polarisationsmikroskops 
bei konoskopischer Betrachtung orientiert. Dazu geniigte es, die 
optische Ebene und die Hauptspaltebene aufzusuchen, deren Zuordnung 
zu den kristallographischen Achsen der See ee von WIN- 
CHELL4 entnommen wurde. 


Aus jedem der orientierten Einkristalle wurden nun drei Prismen 
von 250 x 250 u Querschnitt und 8 mm Linge so geschnitten, daB die 
Prismenlangsachse jeweils mit einer der drei kristallographischen Haupt- 
achsen zusammenfiel, d.h. pro Substanz je ein Prisma parallel zur a-, 
zur b-, und zur c- bzw. c’-Achse (bei orthorhombischem bzw. mono- 
klinem Gitter). 


Da bei der mechanischen Bearbeitung die Prismenoberflache még- 
lickerweise Stérungen erlitten hatte, wurde jedes Prisma zur Ablésung 


* Herr Ing. G. HApDINGER iiberlie8 uns freundlicherweise die Kristallzucht- 
anlage. 

3 Metts, H., u. H. Pick: Z. Physik 134, 566 (1953). 

* WincHELL, A.N.: The Optical Properties of Organic Compounds. New York 
1054" 
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der au8eren Schichten (etwa 50 u) wahrend 2 min in Xylol gebadet. 
Diese einheitliche Behandlung der Kristalle empfahl sich besonders, 
weil die Lichtausbeute und ihre Anisotropie geringfiigig von der Art der 
Badefliissigkeit abhingen; au8erdem verringerten sich beide im Laufe 
von Tagen oder Wochen je nach Substanz unter dem Einflu&® des Luft- 
sauerstoffs. Aus diesem Grund wurden die Xylolbader unmittelbar vor 
jeder Messung, die immer die drei Prismen einer Verbindung umfaBte 
und pro Prisma 1 Std in Anspruch nahm, wiederholt. 


Der Reinheitsgrad der Substanzen entsprach der Handelsbezeich- 
nung ,,rein. Beim Ziichten der Kristalle trat eine Reinigungswirkung 
durch die wandernde Erstarrungszone auf. Zur Messung kamen dann 
nur die Kristalle, die innerhalb einer Bombe zuerst entstanden waren, 
da sie eine sichtbar gréBere Reinheit als die spater kristallisierten be- 
saBen. Um aber den Einflu8 von Verunreinigungen zu untersuchen, 
wurde eine MeBreihe an Anthrazen-Tetrazen-Mischkristallen* mit de- 
finierten Zusatzen von Tetrazen in molaren Anteilen von 1075 bis 10-3 
durchgefiihrt. Diese Messungen ergaben, daf die Richtungsabhangig- 
keit der Szintillationslichtausbeute bis zu diesen Konzentrationen durch 
, Gastmolekiile“ nicht beeinfluBt wird. 


Aus N,N-Dimethylformamid geziichtete Kristalle® wurden nicht fiir 
Anisotropiemessungen verwendet, obwohl dieses Verfahren bei einigen 
Verbindungen sehr bequem zu homogenen Einkristallen fiihrt, denn die 
auf diese Art hergestellten, gewodhnlich zur (a, b)-Ebene parallelen 
Platten wachsen an der Oberflache der Lésung, wodurch die Seite, die 
der Luft zugekehrt war, schlechter fluoresziert als die andere. Der Unter- 
schied der Lichtausbeuten betrug bei Naphthalin zwischen den beiden 
Seiten 6%, wobei die Stérung etwa 50 u tief in das Innere des Kristalls 
reichte, wenn man die Kristallisation bei 40° C im Trockenschrank vor- 
nahm. Der starke EinfluB des Sauerstoffs auf die Fluoreszenzfahigkeit 
wurde in einem besonderen Experiment an frisch geziichteten Naphthalin- 
Kristallen mit Hilfe einer reinen O,-Atmosphare nachgewiesen. 


3. Apparatur 


Fig. 1 zeigt die benutzte Szintillationsanordnung. Sie ist eine Weiter- 
entwicklung des von HANSEN? angewandten Prinzips der Ulbrichtschen 
Kugel und erméglicht ein rasches Auswechseln der Kristalle, sowie un- 
unterbrochene MeBreihen an Serien bis zu sechs Kristallen. AuBerdem 
war eine Variierbarkeit der «-Energie durch Auspumpen der vakuum- 
dichten Metallkammer erwiinscht. 


* Herrn Professor Dr. A. SCHMILLEN sind wir fiir die Uberlassung der Misch- 
kristalle sehr zu Dank verpflichtet. 
5 LipsEtT, F.R.: Canad. J. Phys. 35, 284 (1957). 
4* 
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Die Einkristallnadeln (3) werden an einem Kristallhalter (4) im 
Zenit einer Halbkugel (2) festgeklebt. Der Kristallhalter ist von auBen 
iiber eine vakuumdicht durchgefiihrte, vertikal bewegliche Achse (8) 
mitsamt dem Kristall um dessen Langsachse um beliebige Winkel dreh- 
bar. Ein «-Strahl von 2° Offnungswinkel aus einem 8,78 MeV ThB-«- 
Priparat (2), dessen volle Energie bei evakuierter Kammer zur Ver- 
fiigung steht, trifft den Kristall in halber Zenithéhe. Durch Drehen 
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Fig. 1. Szintillationsapparatur. 1 ThB-Praparat; 2 Ulbrichtsche Halbkugel; 3 Kristallprisma; 4 Kristall- 
halter; 5 Photomultiplier; 6 Hartgummischeibe; 7 Vakuumpumpe; 8, 9 vakuumdicht durchgefiihrte 
Drehachsen 


des Kristallprismas kann jeder Einfallswinkel der «-Teilchen in einer 
Ebene senkrecht zur Prismenlangsachse gewahlt werden. 


Die mit MgO beweiBten Wande der Halbkugel reflektieren und de- 
polarisieren das Szintillationslicht und werfen es durch ein Quarzfenster 
in einen UV-empfindlichen Photomultiplier*. Eine Hartgummischeibe 
(6) auf dem Boden der metallenen Vakuumkammer enthalt, nach dem 
Revolverprinzip kreisférmig angeordnet, sechs Halbkugeln der be- 
schriebenen Art zur Aufnahme je eines Kristalls. Mit Hilfe der Achse (9) 


* RCA 6903 (K 1306). 
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kénnen sie nacheinander iiber den Photomultiplier und zugleich vor das 
ThB-Praparat geschwenkt werden. Wahrend des Drehens der Hart- 
gummischeibe befindet sich Achse (8) nach oben zuriickgezogen und 
wird erst wieder in den Kristallhalter eingerastet, nachdem die nachste 
Kammer die MeSstellung erreicht hat. 


Die im Kristall durch «-Teilchen erzeugten Lichtblitze werden im 
Photomultiplier in elektrische Impulse umgesetzt und diese nach 
passender Formung und linearer Verstarkung einem Zweikanaldiskrimi- 
nator* zugefiihrt. Die Impulshdhenverteilung besitzt eine Halbwerts- 
breite von 6 bis 8%, so daB sich das Linienmaximum, d.h. die mittlere 
Impulshéhe, mit dem Zweikanaldiskriminator und zwei elektronischen 
Zahlern durch eine Nullmethode leicht auf 1% genau bestimmen 1aBt. 


Die mittlere Impulshéhe hangt von der Winkelstellung der Kristall- 
nadel in bezug auf die Flugrichtung der «-Teilchen ab; die Registrierung 
dieses Zusammenhangs war das Ziel der Messungen. 


4. MeBergebnisse 


Charakteristische MeBkurven fiir Naphthalin, Phenanthren und Aze- 
naphthen zeigen Fig. 2 bis 4. Die Ordinaten geben in willkiirlichen Ein- 
heiten die Lichtausbeute S als Funktion des Einfallwinkels der «-Teil- 
chen wieder; # wurde von irgendeiner Vorzugsrichtung des bestrahlten 
Kristalls aus, die bei den Extrempunkten der Kurven angegeben ist, 
gezahlt. ,,Parallel‘‘ bedeutet, daB ein «-Teilchen parallel zu der ange- 
gebenen Kristallachse lauft, wenn es einen Lichtblitz der zugehérigen 
Impulshohe erzeugt. Die durch Kreuze, Punkte, Kreise charakterisierten 
Kurven wurden mit Kristallnadeln parallel zur a-, b-, c- bzw. c’-Achse 
gewonnen. Da die drei Kurven einer Kristallart durch Variation des 
a-EinschuBwinkels in drei zueinander senkrechten Hauptebenen des 
Kristalls entstanden, fallen die Extrempunkte je zweier Kurven immer 
mit denen der dritten zusammen. Man besitzt damit in der dritten Mes- 
sung eine Kontrolle dariiber, ob bei den beiden vorangegangenen keine 
Orientierungsfehler unterlaufen sind. 


In den Fig. 5 bis 14 sind die Ergebnisse fiir zehn der zw6lf Benzol- 
derivate zusammengefaBt. Als zweckmaBig hat sich die Darstellung in 
Polarkoordinaten erwiesen ; die Anwendung der im Figurentext gegebenen 
Betrachtungsvorschrift ergibt fiir jeden Kristall ein raumliches Bild 
seiner charakteristischen Richtungsabhangigkeit der Szintillationslicht- 
ausbeute. Ein Durchmesser einer solchen Szintillationscharakteristik ist 
proportional der Lichtausbeute S fiir ein «-Teilchen, das in derselben 


* Herr Dipl.-Phys. J. Kayser stellte uns diesen Teil der Apparatur freundlicher- 
weise zur Verfiigung. 
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Richtung den Kristall trifft. Alle Polardiagramme wurden so normieit, 
da das Lichtausbeutemaximum der betreffenden Substanz = 1 gesetzt 
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Fig.2—4, Charakteristische Beispiele gemessener Lichtausbeutekurven. Schlanke Kristallprismen 
(250 x 2504 Querschnitt) wurden um ihre Langsachse (= eine der drei Kristallachsen a, b, c bzw. c’) in 
einem %-Strahl fester Richtung um 360° so gedreht, daB die o-Teilchen in einer Ebene senkrecht zur Prismen- 
Langsachse einfielen; # ist der zugehérige Drehwinkel, gezaihlt von einem beliebigen Nullpunkt, z.B. von 
einem Extremum der Kurve an. S Lichtausbeute in beliebigen Einheiten, Zuordnung der Kurven: - x- x - x- 
Drehung um die kristallographische a-~Achse (x-Teilchenbahnen senkrecht dazu). -@-@-e- Drehung um die 
kristallographische b-Achse («-Teilchenbahnen senkrecht dazu). -O-O0-O- Drehung um die kristallographi- 
sche c bzw. c’-Achse (%-Teilchenbahnen senkrecht dazu). Substanz: Fig.2: Naphthalin; Fig.3: Phenanthren; 
‘ig. 4: Azenaphthen 


wurde. Um die Lichtausbeute S der untersuchten Benzolderivate unter- 
einander vergleichen zu kénnen, wurde unmittelbar nach jeder Messung 


Szintillationslichtausbeute organischer Molekiileinkristalle 7 


an einem Kristall die Lichtausbeute von Plastikszintillator* aufgenom- 
men. Die Verhaltnisse #,,,, der Maximallichtausbeuten der einzelnen 
Substanzen zu der Lichtausbeute von Plastikszintillator sind in det 
letzten Spalte der Tabelle wiedergegeben. 

Die Orientierung der Polardiagramme wurde einheitlich so gewahlt, 
da die optische Ebene (OZ) mit der Zeichenebene und die Hauptspalt- 
ebene (HSE) mit der dazu senkrechten horizontalen Ebene zusammen- 


Tabelle. Kristallographische, kvistalloptische und Szintillationsdaten zu Fig. 5—14 


Substanz a b c B (Z,¢)° | EPecy| A x | Be | CO | pmax 
Diphenylenoxyd (90°) (0) 99;5 | 1,24-| 1,02 | 1,26 | 1,54 
Carbazol . ; (90°) (0) 244,8| 1,28 | 1,03 | 1,24 | 1,40 
Fluoren - -18,47 | 5,70/18,87| 90° (0) 116 | 1,34 | 1,36 | 1,02 | 1,05 
Azenaphthen . .| 7,26] 8,32/14,15} 90° (0) 95 pte 72) 4627. e036. | 0,32 
Diphenyl. -1 8,38 | 5,82) 9,47] 94°46’ | —20,5°| 70 | 4,11 | 1,11 | 1,23 | 1,06 
Terphenyl . 518,14 | 5,64144,44] 91°55’) +442 | 244 14,14 14,26] 4,10 | 1,54 
Naphthalin -| 8,34 | 5,98] 8,68] 122°49"| —9,5°} 80 |1,70|4,93 | 1,13 |.0,65 
Anthrazen . -] 8,58 | 6,02/11,18| 124°24’ | —4,3°| 216,5| 1,47 | 1,48 | 1,24 | 3,12 
Phenanthren . .}8,66 /11,5 19,24) 98°15’ | — 19° 99 | 1,04 | 1,02 | 1,02 | 1,14 
Chrysen . 18594 | 6, 18125,0 4457484) 92 | -a57-2 14,110 14,024 4642) || 2,24 


a, b, c: Gitterkonstanten in A; Bp=<x(a, c), + 90° fiir monokline Kristalle; 
EP: Schmelzpunkt. Diese Werte wurden entnommen aus: LANDOLT-BORN- 
STEIN, Tabellen, 6. Aufl., Bd. 1, Teil 4 und WINcCHELL4. 


A(+), Bie), C(o): = Smax 


, 
Simin 


gemessene Anisotropiefaktoren der Szintillationslichtausbeute bei Einschu8 der 
a-Teilchen in der Ebene senkrecht zur kristallographischen a-, b-, c’-Achse resp.; 
sie wurden als Verhaltnis des maximalen zum minimalen Durchmesser der Aniso- 
tropiekurven der Fig. 5—14 erhalten. 


Pmax: Maximallichtausbeute, bezogen auf Plastikszintillator = 1. 


fallen. Bei Diphenylenoxyd und Carbazol sind keine kristallographischen 
Achsen eingezeichnet, da in der Literatur keine Angaben dariiber ge- 
funden wurden; trotzdem ist die Orientierung mit optischer Ebene und 
Hauptspaltebene eindeutig. Aus Griinden der einheitlichen Bezeichnung 
wurden bei Azenaphten die Achsenbenennungen gegentiber WINCHELL* 
zyklisch vertauscht, wodurch a, b, c bei WINCHELL den Achsen 0, c, a 
in Fig. 8 entspricht. Die fiir die untersuchten Benzoldervate charakte- 
ristischen Ergebnisse sind in der Tabelle zugleich mit einigen Kristall- 
daten zusammengestellt. 

Fiir Pyren gelang es nur, kleine Einkristalle zu ziichten; es konnten 
-daher nur die Anisotropiefaktoren A, B, C angenahert bestimmt werden. 
Die besten Stiicke lieferten folgende Anisotropiefaktoren: 


* Nuclear Enterprises NE 102, Dicke 0,4 mm. 
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Drehachse = a:A =1,07; Drehachse = 6:B =1,08; Drehachse = 
CVO SAAG 


L i 

I \ i’ 
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CH, salah 
CSSD FLUOREN x 
Fig. 5—8 


Fig. 5—14. Zusammenfassende Darstellung der MeBergebnisse. Man halte die -@-@- Kurven in der Zeichen- 
ebene = kristalloptische Ebene (OE) fest und schwenke die -x-x- Kurven um ihren vertikalen und die 
-O-O- Kurven um ihren horizontalen Durchmesser um 90° aus der Zeichenebene heraus, so daB je ein Ex- 
tremum von -x-X- mit einem von -O-O- vor bzw. hinter der Zeichenebene zusammenfallt. Es entstehen 
symmetrische Korper mit den gezeichneten Anisotropiekurven als den drei Hauptschnitten, wobei die hori- 
zontale Ebene senkrecht. zur Zeichenebene, in der die -O-O- Kurve nach dem Herausklappen liegt, die Haupt- 
spaltebene (HSE) der Einkristalle ist. Dann gilt: Fiir jede EinschuBrichtung der «-Teilchen ist die relative 
Lichtausbeute dem gleichgerichteten Durchmesser des zu dem betreffenden Kristall gehérigen Korpers 
(,,Szintillationscharakteristik) proportional. Einen gemeinsamen Bezugspunkt fiir die Maximallichtaus- 
beuten aller untersuchten Kristalle enthalt die Tabelle. Die gemessenen Anisotropiekurven der Szintillations- 
lichtausbeuten in Vig. 5—14 entstanden durch Drehen diinner Einkristallnadeln von 250 x 250 Quer- 
schnitt und 8 mm Lange in einem dazu senkrechten «-Strahl raumfester Richtung um ihre Langsachsen, die 
jeweils mit einer der kristallographischen Achsen zusammenfielen: - x-X~- Drehachse = krist. a~-Achse = a; 
-@-@- Drehachse = krist. b-Achse = b; -O-O- Drehachse = krist. c- bzw. c’-Achse = Senkrechte zu a und b. 
X, Y, Z Hauptachsen, des optischen Indexellipsoids. Die Mefbedingungen: 18+3°C; 760+3mm Hg; 
a-Energie: 6,77 + 0,04 MeV; Winkelauflésung: + 0,8°; UV-empfindlicher Photomultiplier; MeBfehler + 2% 


Fluoranthen, das nur in diinnen Fasern kristallisierte, ergab fiir eine 
solche Faser, um ihre Langsachse in einem dazu senkrechten «-Strahl 
gedreht, einen Anisotropiefaktor von 1,20; eine eindeutige Orientierung 
der Kristallfasern gelang bei Fluoranthen nicht. 
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Wegen der im Vergleich zu den anderen Kristallen relativ geringen 
optischen Homogenitat der Pyren- und Fluoranthen-Kristalle wurde 


—o 


()<) ) TERPHENYL 


x1 — 


N °. °. 
Coney PHENANTHREN Oy CHRYSEN 


Fig. 9—14 


auf eine bildliche Wiedergabe der an ihnen gewonnenen Ergebnisse 
verzichtet. 


10 W.F. KienzLE und A. FLAMMERSFELD: 


Die Abweichung y der Richtung, in der die Lichtausbeuteextrema in 
der optischen Ebene auftreten, von den Kristallachsen 2 lieB sich auch bei 
einigen der hier untersuchten monoklinen Kristalle nachweisen. Da es 
sich bei den verwendeten Kristalldicken nur um kleine Winkel y handelt, 
wurden sie aus Griinden der Ubersichtlichkeit aus den entsprechenden 
Figuren weggelassen. 


Die gemessenen Werte des Winkels y sind: 
4. Diphenyl _: Dicke: 33 +3u:y= 3 +2° 
2. Terphenyl : Dicke: 45 +3 wiy =12 + 2° 
3. Naphthalin: Dicke:62 +3 u:y = 6+3° 
4. Anthrazen : Dicke: 57 +3 u:y =10,5 +1,5°. 


In allen vier Fallen wurde an Plattchen parallel zur (a, b)-Ebene ge- 
messen (Drehachse im «-Strahl war b); weitere Messungen des Winkels y 
an den restlichen Benzolderivaten sind im Gange. 

Auch der Winkel y zeigt bei Anthrazen-Tetrazen-Mischkristallen | 
keine Abhangigkeit von der Verunreinigung bis zu einer molaren Tetra- 
zenkonzentration von 107%; gréBere Tetrazenbeimischungen wurden 
noch nicht untersucht. 


5. Diskussion 


Mit den vorliegenden Messungen wurde bisher an 13 einkristallinen 
organischen Szintillatoren die Anisotropie der Szintillationslichtausbeute 
fiir «-Strahlen nachgewiesen. Ihr Auftreten scheint allgemein mit dem 
sehr anisotropen Charakter szintilliierender Molekiileinkristalle verbun- 
den zu sein. Es erhebt sich damit die Frage, ob Zusammenhange zu 
weiteren direkt meBbaren anisotropen physikalischen Eigenschaften ge- 
funden werden kénnen. 

Der Gedanke, eine anisotrope Reichweite der «-Teilchen zur Er- 
klarung heranzuziehen, wurde durch besondere, ‘hier nicht besprochene 
Experimente widerlegt. Auch zeigen die Messungen an Mischkristallen, 
da® keine gréBeren Kristallbereiche (von mehr als etwa 1 uw Ausdehnung) 
an dem Effekt beteiligt sein kénnen, da sonst ein Einflu8 von Gastmole- 
kiilen der benutzten Konzentrationen auf die Lichtausbeuteanisotropie 
auftreten mtifte. Also ist die richtungsabhangige Intensitat dem ,,Licht“ 
schon aufgepraégt, nachdem es das energiereiche Gebiet der primaren 
Ereignisse verlassen hat. Es miissen demnach die Energietransport- 
erscheinungen in der nahen Umgebung (bis einige 100 Gitterkonstanten 
Abstand) der «-Spur eine entscheidende Rolle spielen, wie auch HECK- 
MANN! bereits ausgefiihrt hat. 

Nun besteht bei Anthrazen und Naphthalin eine auffallige Bezie- 
hung zwischen der Anisotropie der elektrischen Leitfahigkeit?.® und 


8 Pick, H., u. W. WissMAN: Z. Physik 138, 436 (1954). 
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derjenigen der Szintillationslichtausbeute. Die gré8te Lichtausbeute tritt 
namlich bei nicht zu diinnen Kristallen fiir «-Teilchen auf, die senkrecht 
zur Ebene groéBter Elektronenbeweglichkeit = Hauptspaltebene auf den 
Kristall treffen. Es liegt deshalb die Frage nahe, ob Leitungselektronen 
als Diffusoren anisotroper Beweglichkeit und Diffusionskonstante aus 
dem Anregungskanal der «-Teilchen den Teil der «-Energie wegfiihren, 
der dann durch Rekombination dieser Leitungselektronen in das Valenz- 
band das Szintillationslicht liefert; dieser Energietransport ware gerade 
bei «-Einschu8 senkrecht zur Ebene gré8ter Elektronenbeweglichkeit 
am wirksamsten. 

Leider konnten auBer fiir Naphthalin und Anthrazen keine Angaben 
iiber die Richtungsabhangigkeit der elektrischen Leitfahigkeit szintillie- 
render organischer Molekiilkristalle zum weiteren Vergleich mit den ge- 
messenen Szintillationscharakteristiken gefunden werden. Untersu- 
chungen sind im Gange, die mit Hilfe eines Magnetfeldes unter Anwen- 
dung tiefer Temperaturen direkt priifen sollen, ob im primaren Teil des 
Szintillationsvorganges freie Elektronen eine Rolle spielen. 


Dem Bundesatomministerium und dem Niedersachsischen Kultusministerium 
danken wir fiir zusatzliche Mittel. 


Zeitschrift fiir Physik 165, 12—16 (1961) 


Aus dem II. und I. Physikalischen Institut der Universitat Gottingen 


Die Szintillations-Anisotropie von Anthrazen 
bei tiefen Temperaturen 
Von 
P.H. HECKMANN, W. SANDER und A. FLAMMERSFELD 
Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 31. Juli 1961) 


An anthracene crystal is cooled down to liquid hydrogen temperature and is bomb- 
arded with alpha particles in two directions parallel to the b and c’ crystal axes. 
The ratio of maximum to minimum light yield (for alpha particles parallel to c’ 
and b, respectively) is reduced to 1:23 at 20-4° K. This ratio is 1-46 for ThC’ and 
1-53 for ThC alpha particles at room temperature and is measured as a function 
of temperature between 20-4 and about 90° K. 


1, Einleitung 


Anthrazenkristalle ergeben bei Beschu8 mit «-Strahlen eine Szin- 
tillations-Lichtausbeute, die stark von der Flugrichtung der «-Teilchen 
relativ zum Kristallgitter abhangt!.2. Ahnlich verhalten sich viele 
andere organische Szintillatorsubstanzen?:3. Eine Theorie dieser Er- 
scheinung liegt bis jetzt noch nicht vor; jedoch ist zu vermuten, daB der 
Effekt auf einer anisotropen Wanderung der Anregungsenergie im Kri- 
stall beruht!. Es ist daher von Interesse zu untersuchen, wie sich die 
Szintillations-Anisotropie verhalt, wenn man mit geeigneten Mitteln 
die Energiewanderung beeinfluBt. Ein solches Mittel ist die Erniedrigung 
der Temperatur, wenn man z. B. annimmt, daB bei der Energiewanderung 
Gitterschwingungen eine Rolle spielen’. Ein Einfrieren der Energie- 
libertragung in organischen Mischkristallen, die durch Ultraviolett-Be- 
strahlung zur Fluoreszenz angeregt wurden, ist bei tiefen Temperaturen 
tatsachlich beobachtet worden®-?. Es wurde daher vermutet, da8 auch 
die Szintillations-Anisotropie sich bei tiefen Temperaturen andern 


kénnte. Dies wurde durch die im folgenden zu beschreibende Messung 
bestatigt. 


1 HECKMANN, P.H.: Z. Physik 157, 139 (1959); — Naturwissenschaften 46, 
259 (1959). 

® HECKMANN, P.H., H. HANSEN u. A. FLAMMERSFELD: Z. Physik 162, 84 (1961). 
3 KIENZLE, W.F., u. A. FLAMMERSFELD: Z. Physik 165, 1 (1961) 
4 Wotr, H.C.: Z. Physik 139, 318 (1954). 

® Kanpa, Y., and H. Sponer: J. Chem. Phys. 28, 798 (1958). 
® Lyons, L.E., and J.W. Wuite: J. Chem. Phys. 29, 447 (1958). 
? GSCHWENDTNER, K., u. H.C. Worr: Naturwissenschaften 48, 42 (1961). 
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2. Apparatur 

Von einem Exemplar der im Handel* erhdltlichen Anthrazenkri- 
stalle wurde mit einer geeigneten Sagevorrichtung ein 0,5 mm dickes 
Plattchen abgeschnitten in der Weise, daB die Spaltebene ab unter 45° 
zur Plattchenebene verlief. Bei der mechanischen Bearbeitung még- 
licherweise entstandene gestérte Oberflachenschichten wurden durch 
Eintauchen in reines Benzol abgelést. Das Plattchen wurde in der in 
Fig.1 gezeigten Apparatur so orien- 
tiert, daB die von zwei ThB-Prapara- 
ten herkommenden «-Strahlen unter 
45° zur Plattchenebene auftrafen, und 
zwar die «-Teilchen des einen Praparats 
in c’-Richtung (senkrecht zu ab), die 
des anderen in 0-Richtung. 

Das im Kristall entstehende Licht 
gelangt durch einen Lichtleiter aus 
Plexiglas zu einem Photomultiplier**; 
die elektrischen Impulse des Multipliers 
werden einem 256 Kanal-Diskriminator 
zugefiihrt. Der Aluminiumkopf, der 
die Praparate und den Kristall enthalt, 
sowie der gréBte Teil des Lichtleiters 
befinden sich in einem Neusilberrohr 


Lichtlelter 
(Lange ca 20cm) 


Neusilberrohr 
(@ 25cm) 


Anthrazenkrista/! 
TAB 


Aluminium 


[nS | 
SES a 
LLL 


VZA -Stah/ 


Aupterolarte 


Fig. 1. Vorrichtung zum Abkiihlen eines aus 


(0,2 mm Wandstarke), an das unten 
eine Kupferplatte vakuumdicht ange- 
lotet ist. An der Kupferplatte befindet 
sich ein geeichter Kohlewiderstand zur 
Temperaturmessung. 

Die ganze Anordnung wurde in 
ein Dewargefa8 eingefiihrt, in das zur 
Kihlung fliissiger Sauerstoff, Stick- 


zwei Richtungen mit «-Teilchen beschossenen 
Anthrazenkristalls. Der Kristall wird mit 
einer (nicht eingezeichneten) Kunststoff-Folie 
in dem Aluminiumkopf fixiert; ein Klebstoff 
wurde nicht verwendet. Zur Warmetiber- 
tragung dient daher Helium, das durch (nicht 
eipgezeichnete) Kandle zum Kristall stromen 
kann. Die mit dem Lichtleiter in Beriithrung 
kommenden Metallteile sind hochglanzpoliert. 
An die Kupferplatte ist von auBen ein (nicht 
eingezeichneter) Kohlewiderstand zur 
Temperaturmessung angekittet 


stoff oder Wasserstoff gefiillt wurde. 

In das Innere des Neusilberrohres wurde als Kontaktgas Helium (Druck 
4 Atm) eingelassen. Die «-Teilchen haben eine Strecke von etwa 4mm 
in dieser Heliumatmosphare zuriickzulegen und erleiden dadurch einen 
Energieverlust, der aber nur bei tieferen Temperaturen erheblich wird. 
Er betragt bei 20,4° K fiir ThC’-a-Teilchen etwa 0,6 MeV, fiir ThC-«- 
Teilchen etwa 0,8 MeV. Da die Szintillations-Anisotropie nur schwach 
von der Energie abhangt, und zwar um so weniger, je tiefer die Tempera- 
tur des Kristalls wird (s. unten), konnte auf eine Korrektion wegen des 
Energieverlustes verzichtet werden. 


* Harshaw. 
*x Dumont 6467. 
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3. MeBergebnisse 


Die beschriebene Anordnung des Kristalls und der beiden Praparate 
bewirkt, da8 «-Teilchen sowohl in der Richtung der maximalen wie der 
minimalen Lichtausbeute auf den Kristall treffen, dessen Szintillations- 
Spektrum demnach vier Linien enthalt. Zwei von ihnen werden durch 
die «-Teilchen des ThC’ (8,78 MeV), zwei durch die des ThC (6,05 MeV) 
hervorgerufen. Ferner tritt bei kleinen Impulshdhen ein Untergrund 
infolge der B-Teilchen von ThB, C, C’’ auf. Fig. 2 zeigt das bei Zimmer- 
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Aanal-Np 
Fig. 2. _Impulsspektrum eines etwa 0,5 mm dicken Anthrazenkristalls bei gleichzeitigem EinschuB von a- 
Teilchen (ThC + C’) in b- und c’-Richtung, gemessen bei Zimmertemperatur. Linie J g-Teilchen von ThC’, 
parallel c’; Linie 2 «-Teilchen von ThC’, parallel b; Linie 3 «-Teilchen von ThC, parallel c’; Linie 4 «-Teilchen 
von ThC, parallel 6. Der bei kleinen Impulshdhen ansteigende Untergrund riihrt von Elektronen her, die 
meist nur einen Teil ihrer Energie im Kristall abgeben. Der Impulshéhen-Nullpunkt fallt nicht mit dem 
Kanal 0 zusammen 


temperatur aufgenommene Spektrum. Die Lage der Maxima der vier 
Linien ist ein MaB fiir die Lichtausbeute S. Bezeichnet man die Linien 
von oben nach unten mit 1 bis 4 und die zugehérigen Lichtausbeuten mit 
S, bis S,, so sind die Anisotropiefaktoren Syyax/Smin fiir die gréBere 
a-Energie S,/S, und fiir die kleinere S,/S,. 
Bei Zimmertemperatur ergab sich 
S/S, =1,46 + 0,01 und S,/S, = 1,53 + 0,02 


in guter Ubereinstimmung mit frither gemessenen Werten!?2:3 


Die Messungen bei tiefen Temperaturen gingen so vor sich, daB zu- 
nachst mit fliissigem Sauerstoff (90,2° K) und dann mit fliissigem Stick- 
stoff (77,4° K) vorgekiihlt wurde; dabei wurde jeweils das Szintillations- 
spektrum aufgenommen. AnschlieBend wurde der fliissige Wasserstoff 
eingefiillt. Wahrend sich bei den beiden erstgenannten Temperaturen 
das Spektrum noch nicht wesentlich andert (abgesehen von einer Ver- 
groBerung der absoluten Lichtausbeute etwa um den Faktor 1,5), bietet 
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das Spektrum bei 20,4° K ein erheblich anderes Bild (Fig. 3). Bei einer 
VergréBerung der absoluten (maximalen) Lichtausbeute um etwa 1,7 
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Fig. 3. Impulsspektrum eines etwa 0,5 mm dicken Anthrazenkristalls, gemessen bei der Temperatur des 
flissigen Wasserstoffs (20,4° K). EinschuBrichtung der «-Teilchen und Bezeichnung der Linien wie bei 
Fig. 2. Der Impulshéhen-Nullpunkt fallt nicht mit dem Kanal 0 zusammen. Verstarkung anders als in Fig. 2 


gegeniiber Zimmertemperatur ist die Anisotropie bedeutend kleiner ge- 
worden. Mehrere Messungen ergaben 


SYS, = SS, = 1,23-40,01, (Fr = 204° K). 
Smax 
Smin — 
15 Grenzwerte bel 
Zirnmerremperatur 


Anisorropie 
SN 
w 
T 


ce a Me Panta eieeties Sy 1 ped 
70 20 30 40 50 60 70 60 90 700 °K 
emperarur 


Fig. 4. Verhaltnis von maximaler (Smax) zu minimaler (Smin) Lichtausbeute (Anisotropiefaktor) als Funktion 
der Temperatur. 17,2 «-Teilchen von ThC’ (8,78 MeV); 3, 4 «-Teilchen von ThC (6,05 MeV). Die Grenz- 
werte fiir Zimmertemperatur wurden mit derselben Versuchsanordnung gemessen 

Nach Erreichen von 20,4° K wurde der fliissige Wasserstoff entfernt. Die 
anschlieBende Erwarmung des Kristalls ging langsam genug vonstatten, 
so daB wahrend des Aufwarmens die Anisotropie bei mehreren Tempera- 
turen oberhalb 20,4° K gemessen werden konnte. Die Temperaturen 
wurden mit dem Kohlewiderstand bestimmt. 

Die MeBergebnisse sind in Fig. 4 zusammengefaBt. Sie zeigen ein 
etwas unterschiedliches Verhalten fiir die beiden verschiedenen Energien 
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der a-Teilchen; es scheint aber, daB der Unterschied der beiden Aniso- 
tropiefaktoren schon etwas oberhalb der Temperatur des  fliissigen 
Wasserstoffs verschwindend klein wird. 


4. Diskussion 


Das Ergebnis, da die Szintillations-Anisotropie bei tiefen Tem- 
peraturen abnimmt, scheint die Annahme zu bestatigen, daB bei 
diesem Effekt eine anisotrope Energiewanderung im Kristallgitter von 
wesentlichem EinfluB ist. Die MeBergebnisse deuten darauf hin, daB die 
Anisotropie nicht vollstandig verschwindet, sondern in der Gegend von 
20° K einem Grenzwert zustrebt, der etwa bei Syax/Smin =1,2 liegt und 
energieunabhangig zu sein scheint. 


Auf Grund des gemessenen Verlaufs der Anisotropiekurve ist die 
MOglichkeit nicht auszuschlieBen, daB Siax/Smin bei weiterem Abkthlen 


auch wieder ansteigen, d.h. daB8 etwas oberhalb von 20° K ein Minimum. 


vorliegen k6énnte. 


Interessant ist ein Vergleich mit der von GSCHWENDTNER und 
WoLF’ gemessenen Temperaturabhangigkeit der Fluoreszenz eines 
Anthrazen-Mischkristalls mit 0,02% Tetrazen. Es zeigt sich, daB die 
Szintillations-Anisotropie in demselben Temperaturintervall anzusteigen 
beginnt, in dem auch die Intensitat der Anthrazen-Fluoreszenz in dem 
Mischkristall anfangt abzunehmen. Wahrend dagegen die Fluoreszenz 
schon etwa bei 45° K wieder konstant wird, nimmt die Anisotropie auch 
oberhalb dieser Temperatur noch weiter zu. Fiir die gréBere «-Energie 
erreicht sie etwa zwischen 90 und 100° K den oberen Grenzwert, fiir die 
kleinere Energie bei noch héheren Temperaturen. Dies deutet darauf 
hin, daB beim SzintillationsprozeB neben den Arten der Energieleitung, 
die schon bei der durch UV angeregten Fluoreszenz eine Rolle spielen, 
noch andere Mechanismen des Energietransports in Frage kommen. Das 
kénnte deshalb der Fall sein, weil durch «-Strahlen die Molekiile im 
Durchschnitt sehr viel hoher angeregt werden als durch UV-Quanten. 
Ein solcher zusatzlicher Transportmechanismus ware z.B. in Form einer 
anisotropen Diffusion von Leitungselektronen denkbar?. 


Da die Szintillations-Anisotropie unterhalb von etwa 27° K nicht 
weiter abnimmt, Ja8t darauf schlieBen, daB auch Energieleitungspro- 
zesse mitwirken, die nicht oder nur wenig von der Temperatur abhangen, 
z.B, Strahlungsvorgange. Es ware in diesem Zusammenhang interessant, 
die Anisotropie bei noch tieferen Temperaturen als 20° K zu unter- 
suchen. Ein entsprechender Versuch ist in Vorbereitung. 


Der Akademie der Wissenschaften zu Géttingen und dem Bundesatommini- 
sterium danken wir fiir zusatzliche Mittel. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Stuttgart 


Farbzentrenassoziate mit (100)-Symmetrie 
(A und B-Zentren)* 


Von 
Fritz Lttry 
Mit 11 Figuren im Text 


(Eingegangen am 5. Juli 1961) 


By light absorption in additively colored KCl A-centers can be developped under 
certain conditions. Irradiation with (100) polarized F-light produces a reorientation 
of these centers, which is observed by a characteristic dichroic absorption. From 
these measurements the symmetry and the two optical transitions A, und A, of 
the A-center are derived. Experiments with Na-doped crystals suggest as a model 
for the A-center an F-center assoziated to a single Na*ion in the KCl lattice. From 
A-centers a new center can optically be developped, which has again (100) symme- 
try and two optical transitions. This ,,B-center‘‘ is interpreted as the assoziation 
of two F-Centers to a Nation in KCl. 


§ 1. Einleitung 


Seit den Untersuchungen von MoLnar! und PETROFF? ist es be- 
kannt, daB sich aus F-Zentren in Alkalihalogeniden durch Einstrahlen 
in die F-Bande bei Zimmertemperatur eine ganze Folge von Aggregat- 
zentren entwickeln 1a4Bt, die sich durch charakteristische Absorptions- 
banden auszeichnen. Die Frage nach Natur und Bildungsmechanismus 
dieser Zentren — beide naturgema4B eng miteinander verkniipft — ist 
heute eines der wichtigen noch ungelésten Probleme der Stérstellen- 
untersuchungen in Jonenkristallen. 

Allgemein wird angenommen, daB als Folge der optischen Elektronen- 
abspaltung am F-Zentrum JIonenprozesse auftreten, die zur Bildung 
dieser Aggregatzentren fithren. Uber die Natur dieser Prozesse herrscht 
jedoch noch weitgehend Unklarheit. Der aus Uberfithrungs- und Dif- 
fusionsmessungen abschatzbare geringe Wert der Beweglichkeit der 
Anionenliicken®:4 bei Zimmertemperatur (nach SEITZ: Sprungfrequenz 
kleiner als 107° sec“4) erschien zundchst als ein entscheidendes Argu- 
ment gegen eine direkte Zusammenlagerung der F-Zentren auf Grund 


* Ein wesentlicher Teil dieser Arbeit wurde auf dem ,,Internationalen Sympo- 
sium 1959 iiber Farbzentren“ in Corvallis/Oregon (USA) vorgetragen. 

1 Moinar, J.P.: Thesis, M.I.T. 

2 PetrorFr, St.: Z. Physik 127, 443 (1950). 

3 KERCKHOFF, F.: Z. Physik 130, 449 (1951). 

4 Seitz, F.: Rev. Mod. Phys. 26, 21 (1954). 
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von Anionenliickenwanderung. SEITz® hat aus diesem Grunde Doppel- 
liicken — die nach theoretischen Berechnungen hohe Beweglichkeit 
besitzen sollen® — als wesentliche Bausteine bei der F-Zentren-Aggre- 
gation angenommen und hieraus Zentrenmodelle postuliert. Einen ent- 
scheidenden Fortschritt brachten die neuen Untersuchungen tiber Di- 
chroismus und polarisierte Lumineszenz?,®, die zu vertieften Einsichten 
in den Symmetriecharakter dieser anisotropen Zentren fiihrten. Hierauf 
basierende neue Modelle®.! fassen wieder die Zusammenlagerung von 
F-Zentren ohne Mitwirkung fremder Partner zu reinen ,,F-Aggregaten* 
(F,, F,... usw.) ins Auge, ignorieren also zundchst die Schwierigkeit, 
die sich fiir deren Bildung aus der geringen Anionenliickenbeweglich- 
keit ergibt. Gestiitzt werden diese Modelle — zumindestens das des 
M-Zentrums als F,-Einheit — durch Messungen des thermischen F= M 
Gleichgewichtes™, sowie durch das offensichtliche Fehlen einer Spin- 
resonanz des M-Zentrums”. 

Eine andere Diskrepanz erschwert bisher die Deutung der F-Aggre- 


gation: Wahrend PeTrorF? als erste photochemische Veranderung der — 


F-Bande eine geringe Absorptionszunahme an ihrer langwelligen Seite 
(A-Bande) zusammen mit einer Gestaltsanderung der F-Bande (B- 
Bande) beobachtete, wurde bei MoLNAR! und den meisten spateren 
Arbeiten das M-Zentrum als erstes photochemisches Reaktionsprodukt 
gemessen. Die gleiche Diskrepanz zeigt sich in der Deutung: Wahrend 
SEITz die A- und B-Absorption der Wirkung spezieller Verunreini- 
gungen zuschrieb, wurden von anderer Seite die A- und B-Absorptionen 
als wichtige — oder sogar notwendige — Zwischenprodukte bei der 
F-Aggregation angesehen?»}, 

Im Zuge einer umfassenden Untersuchung tiber die F-Aggregation 
wird im folgenden in einem ersten Schritt versucht, iiber die Natur der 
A- und B-Absorption und ihrer Rolle fiir die F-Aggregation Klarheit zu 
gewinnen. 


§ 2. Zur Durchfiihrung der Experimente 


Die KCl-Einkristalle wurden — wenn nicht anders angegeben — 
aus analysenreinem Material von MERCK in Porzellantiegeln an Luft aus 
der Schmelze gezogen. Farbzentren wurden in Konzentrationen zwi- 
schen 10% und 6-10!8cm~* durch additive Verfarbung nach dem 


5 Seitz, F.: Rev. Mod. Phys. 19, 384 (1946). 

6 Dienes, G. J.: J. Chem. Phys. 16, 620 (1948). 

? LamBE, J., u. D. Compton: Phys. Rev. 106, 684 (1957). 

8 Compton, D., u. C.C. Kricx: Phys. Rev. 112, 1620 (1958). 
® Doorn, C.Z, VAN: Philipps Res. Rep. 12, 309 (1957). 

10 Pick, H.: Z. Physik 159, 69 (1960). 

1 Doorn, C.Z. van: Phys. Rev. Lett. 4, 5 (1960). 

2 Gross, H.: Z. Physik (im Druck). 

8 Hirat, M.: J. Phys. Soc. Japan 14, 1400 (1959). 
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% KCl 
a aes Nr =7- 70cm? 
0 ~~ Me=58-10"cm” 


Bruchteil umgewandelter F -Zentren 


~250 -200 -750 


-700 


Jemperatur 


Fig. 1. Abbau der F-Bande bei Lichtabsorption als Folge der Umwandlung von F-Zentren in F’-, A- und M- 
Zentren in Abhangigkeit von der Temperatur fiir zwei F-Ausgangskonzentrationen. (Aufgetragen ist jeweils 
der nach 20 min Einstrahlzeit erreichte Wert) 


bekannten Verfahren in die Kristalle 
eingebaut. Aus den _ verfarbten 
Blécken wurden Kristalle herausge- 
spalten, deren Dicke je nach Farb- 
zentrendichte zwischen 0,016 und 
10 mm variierte. Die Kristalle 
wurden unmittelbar vor dem Ein- 
legen in den Kiihltopf auf 600 bis 
700°C aufgeheizt und im Dun- 
keln abgeschreckt. Die Absorp- 
tionsmessungen wurden mit einem 
ZeiB-Spektralphotometer M4 Q IIS 
ausgefiihrt, die Polarisation des 
Lichtes erfolgte mit Polaroidfolien. 

Bestrahlt man einen additiv ver- 
farbten KCl-Kristall mit Licht aus 
dem Bereich der F-Bande, so be- 
obachtet man einen Abbau der 
F-Bande und den Aufbau neuer 
Absorptionsbanden. Dies ist in Fig. 4 
fiir den hier interessierenden Tem- 
peraturbereich zusammenfassend 
dargestellt: Bei Temperaturen unter 


KCL 
6-10"cm?F-Zentren 
7=-760°C 


26 23 2,0 eV 
Fhotonenenergle 
Fig. 2. Absorptionsspektrum von additiv ver- 
farbtem KCl. J: Nach F-Einstrahlen bei — 30° C 
und schnellem Abkiihlen auf —180° C im Dunkeln. 
II: Desgleichen nach anschlieBendem optischen 
F’-Abbau 


— 40° C beherrscht der F->F’ Ubergang das Bild, um — 30°C findet 
bevorzugt der F->A Ubergang statt, oberhalb — 10° C folgt die F+M 
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Umwandlung. Man erkennt auSerdem, da8B die Konzentration der 
F-Zentren, von denen man ausgeht, einen starken Einflu8 hat™. Ein 
optimaler Bestand von A-Zentren wird also in einem reinen KCl- 
Kristall bei schwacher additiver Verfarbung und optischer Umwandlung 
bei etwa —30°C erreicht. Von dieser Feststellung wird im folgenden 
regelmaBig Gebrauch gemacht. 

Wird ein solcher Kristall nach vollzogener F->A Umwandlung 
schnell auf —180°C abgekiihlt, so zeigt sein Absorptionsspektrum 
neben F- und A-Zentren einen erheblichen Bestand an F’-Absorption 
(Fig. 2, Kurve I). Diese 1a8t sich durch Licht von einer Wellenlange um 
800 my. beseitigen: Es verbleibt ein Spektrum (Kurve JJ), das aus- 
schlieBlich den F- und A-Zentren zugeordnet werden kann. Dieses so 
hergestellte Spektrum im reinen KCl-Kristall bietet die Grundlage fiir 
die Untersuchungen des §3. 


§ 3. Symmetrie und optische Ubergange des A-Zentrums 


Ahnlich wie bei den tibrigen F-Folgezentren (M, R ...) wird man fiir 
das A-Zentrum erwarten, daB es eine komplexere Struktur und niedri- 
gere Symmetrie als das F-Zentrum besitzt. Dies kann durch Experi- 
mente mit polarisiertem Licht nachgewiesen werden. 


In der Messung der Fig. 3 wurde — nach dem in §2 angegebenen Ver- 
fahren — ein Teil der F-Zentren in A-Zentren umgewandelt: (linkes 
Teilbild). Nun folgt ein wesentlicher Umbau dieses Spektrums (im 
rechten Teilbild in Kurve B wiederholt) durch Absorption von Licht 
aus dem Bereich der F-Bande, das in Richtung (100) polarisiert ist: 
Der Kristall wird in hohem MaBe dichroitisch (Kurve C und D). Diese 
Umwandlung 1a8t sich — wenn auch weniger vollstandig — mit (100)- 
polarisiertem Licht aus dem Bereich der A-Bande ebenfalls durch- 
fiihren. Es sei hierbei betont, da8 in beiden Fallen nach (110) polari- 
siertes Licht keinen Dichroismus verursacht. 


Wir entnehmen der Messung in Fig. 3: 


Das nach (100) polarisierte und im Bereich der F-Bande absorbierte 
Licht erniedrigt die (100)-Absorption im Gebiet der F-Bande, es erhoht 
die (100)-Absorption im Gebiet der A-Bande. Gleichzeitig wird die 
(010)-Absorption im Gebiet der F-Bande erhéht und die (010)-Absorp- 
tion im Gebiet der A-Bande erniedrigt. 


Die Tatsache, daB der Dichroismus in A praktisch vollstandig, in 
F nur partiell erreicht wird, fiihrt fast zwangslaufig zur Aufspaltung 
der ,,F-Absorption‘ in einen dichroitischen und einen undichroitischen 


14 Liry, F.: Elektroneniibergange an Farbzentren. Halbleiterprobleme Bd. VI, 
1961. 
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Anteil. Das (100)- und (010)-Spektrum der Fig. 3b wird in drei Ab- 
sorptionsbanden I, II und III aufgeteilt, so daB I +II das (100)-Spek- 
trum, II + III das (010)-Spektrum ergeben (Fig. 4). Die Bande II — die 
in beiden Fallen als undichroitische Absorption unterlagert ist — 
stimmt in Halbwertsbreite und Lage genau mit der ungestérten F- 
Bande iiberein. Wir deuten sie also als Absorption normaler undi- 
chroitischer F-Zentren, die bei der vorausgehenden F-> A Umwandlung 


mm" 
4b KCl 
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| 7=-780°C 
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Fig. 3. a: Absorptionsspektrum von verfarbten KCl vor (A) und nach (B) F-Einstrahlen bei — 30°C 

und anschlieBendem optischem F’-Abbau. b: In das so erhaltene Spektrum B wurde bei — 180°C mit (100)- 

polarisiertem F-Licht eingestrahlt. Danach erhalt man fiir (100)-polarisiertes MeBlicht das Spektrum C, fiir 
(010)-polarisiertes MeBlicht das Spektrum D. Die Einstrahlrichtung ist (001) 


erhalten geblieben sind. Abgesehen von dieser unterlagerten undichroi- 
tischen Absorption zeigt das dichroitische Spektrum in (100)-Richtung 
nur die Bande I, in (010)-Richtung nur die Bande III. 


Um die beobachteten optischen Eigenschaften zu erklaren, postu- 
lieren wir zunachst eine Symmetrieeigenschaft fiir das fragliche Zentrum 
und zeigen, daB mit dieser alle auftretenden dichroitischen Erschei- 
nungen quantitativ erklart werden kénnen. Wir fordern eine Stdrstelle 
mit einer vierzahligen Symmetrieachse in (100)-Richtung, realisiert 
etwa durch zwei in (100)-Richtung benachbarte ,,Fremdbausteine“ auf 
Gitterplatzen, an denen ein Elektron angelagert ist. Uber die Natur 
dieser Fremdbausteine, die hier noch véllig offen bleibt, wird in §4 
zusammen mit méglichen Bildungsmechanismen diskutiert. 
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Fir die méglichen optischen Ubergange des oben postulierten Zen- 
trenmodells gelten die gleichen Uberlegungen, die zuerst von VAN 
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Fig. 4. Zerlegung der dichroitischen Absorptionen C und D 
aus Fig.3b in 3 Banden: I+JI ergibt Spektrum C, 


II + III ergibt Spektrum D 


Doorn® fiir das M-Zentrum 
angestellt wurden. Immer, 
wenn die Symmetrie eines 
Zentrums geringer als die des 
Gitters ist, sollten Ubergangs- 
momente des Zentrums mit 
fester Orientierung im Gitter 
auftreten. Dies ist ~ bereits 
an verschiedenen Storstellen, 
deren Elektronen- und Gitter- 
struktur durch paramagneti- 
sche Resonanzmessungen ge- 
nau bekannt sind!*.16 besta- 
tigt worden. x 


Aus der Struktur unseres : 


Modells (Symmetrieklasse C,) 
wird man zwei optische Uber- 
gange erwarten, einen in axia- 
ler Richtung und einen zweiten 
in der Ebene senkrecht zur 
Symmetrieachse (Fig. 5). Oder 


praziser: Das Zentrum wird 
einen Grundzustand und zwei 


angeregte Zustande besitzen, von denen der eine zweifach entartet ist. 
Der optische Ubergang vom Grundzustand in den niedrigsten angeregten 


Fig. 5, Aufbau und optische Ubergiange des postulierten 
A-Zentren Modells. (Hier und im folgenden symbolisiert 
die rechteckige Umrahmung die — noch nicht naher 

festgelegten — Bausteine des Zentrums) 


Zustand soll ein nicht ver- 
schwindendes Moment nur in 
Richtung der Zentrenachse 
haben (A,), der entsprechende 
Ubergang in den héheren an- 
geregten Zustand ein nicht 
verschwindendes Moment nur 
in einer Ebene senkrecht zur 
Zentrenachse (A,). Die zu- 
nachst willkiirliche Zuordnung 
des zweifach entarteten Terms 
zu dem hdodher liegenden Ni- 
veau (Fig. 8) wird spater durch 
das Experiment gerechtfertigt. 


18 DELBECQ, C. J., B. SMALLER u. P.H. Yuster: Phys. Rev. 111, 1235 (1958). 
6 KAnzic, W., u. T.O. WoopruFF: J. Phys. Chem. Solids 9, 70 (1958) 
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Ein Zentrum mit der angegebenen Symmetrie kann nach der opti- 
schen Bildung mit seiner Zentrenachse in drei verschiedenen Raum- 
richtungen orientiert vorliegen — parallel den drei Wiirfelkanten. Ein- 
strahlen mit monochromatischem A,- oder A,-Licht, das parallel zu 
einer dieser Zentrenachsen polarisiert ist, wird nur diejenigen Zentren 


A, A, 
x-Richting: <=> ——w 


JY -Richtung: i] | | 


A, Licht 


(eS (BD 
Anregung: A / <7 y LS 
2 


A, 


[|= 


x-Richtung: 0 


y-Richtung: et 0 


Fig. 6. Wirkung von (010)-polarisiertem A,-Licht auf die Richtungsverteilung der A-Zentren. Es werden 

nur diejenigen Zentren angeregt, die ein A,-Ubergangsmoment in Richtung des elektrischen Feldes des 

einfallenden Lichtes besitzen. Fiihrt optisches Anregen der Zentren zu statistischen Umklappprozessen, 

so werden sich immer mehr Zentren mit der Achse in der y-Richtung anreichern, da sie so von dem 

einfallenden A,-Licht nicht mehr getroffen werden. Gentigend langes Einstrahlen ftihrt also zur volligen 
»,Ausrichtung‘’ der Zentren 


anregen, deren entsprechende Ubergangsmomente in Richtung des 
elektrischen Feldvektors liegen. Dies kann zu einem bevorzugten Abbau 
dieser ,,getroffenen‘‘ Zentren fiihren, was sich durch eine Abnahme der 
Absorption in der Polarisationsrichtung der Einstrahlung anzeigt. Wird 
dariiber hinaus in der Polarisationsrichtung senkrecht zum eingestrahlten 
Feldvektor ein Aufbau der Absorption beobachtet, so zeigt dieser, daB 
eine Umorientierung der von der Einstrahlung ,,getroffenen“ Zentren in 
die Lagen der ,,nichtgetroffenen‘‘ Zentren vor sich ging. Man kann sich 
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das so vorstellen, daB unter dem Einflu8 der hohen Schwingungsenergie, 
die nach der optischen Absorption an der Stérstelle lokalisiert ist, 
kurzzeitig Platzwechselerscheinungen méglich werden. 

In Fig. 6 ist schematisch veranschaulicht, wie bei unserem Modell 
Einstrahlen mit (010)-polarisiertem Licht in die A,-Komponente 
sich auswirkt, falls die Méglichkeit zu statistischen Umklappprozessen 
der Zentren nach Strahlungsabsorption besteht. Bei gentigend langer 
Einstrahlung erwartet man eine véllige ,,Ausrichtung“ der Zentren- 
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Fig. 7. Die unterschiedliche Wirkung von aufeinanderfolgendem (010)- und (100)-polarisiertem Einstrahlen 
bei Verwendung von A,- und A,-Licht auf die Zentrenorientierungen. (Einstrahlrichtung senkrecht zur 
Zeichenebene; nur die Ubergangsmomente in dieser Ebene sind eingezeichnet) 


achsen, das ,,dichroitische Spektrum‘? sollte jetzt in (100)-Richtung 
eine reine A,-, in (010)-Richtung eine reine A,-Absorption zeigen. 

Dies ist genau der Befund, der bei einem entsprechenden Experi- 
ment in Fig. 3 und 4 fiir die beiden Absorptionsbanden I und III auf- 
trat. Wir schlieBen hieraus, daB die Banden I und III (Fig. 4) die 
beiden optischen Ubergdnge A, und A, des gleichen A-Zentrums sind, 
dessen Aufbau und Symmetrie in Fig. 5 postuliert wurde. 

Es bleibt die Frage zu klaren, wie die Zuordnung der beobachteten 
Absorptionen I und III zu den Ubergangen A, und A, zu treffen ist: 
Dies ist aus dem Experiment zu entnehmen, da man fiir polarisiertes 
Einstrahlen in A, und A, verschiedene Grade von Dichroismus erwarten 
kann, wie in Fig. 7 in schematischer Weise dargestellt ist: 

Ausgehend von der Gleichverteilung fiihrt (010) polarisiertes Ein- 
strahlen in A, zu einer vollsténdigen Ausrichtung der Zentren in y- 
Richtung (wie in Fig. 6). Darauf folgendes Einstrahlen mit dem gleichen, 
aber (100) polarisiertem Licht fiihrt zu einer wiederum vollstandigen 


 Kanzakt, H.: Phys. Rev. 110, 1063 (1958). 
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Ausrichtung der Zentrenachsen in x-Richtung; Wiederholung dieses 
Zyklus ergibt reversibel das gleiche Bild. Wird das gleiche Verfahren 
mit A,-Licht angewandt, so wird eine Zentrenrichtung (deren A,-Uber- 
gang in Einstrahlrichtung liegt) nie angeregt. Daher ergibt sich hier 
nur eine teilweise Ausrichtung der Zentren, bei Wiederholung des 
Zyklus wird der beobachtete Dichroismus irreversibel kleiner, da immer 
mehr Zentren ihre Achse in Einstrahlrichtung orientieren. 


Fiihrt man die in Fig. 7 skizzierten Experimente mit den beiden 
Absorptionen I und III durch, so zeigt sich, daB die Bande I genau das 
fiir den axialen Ubergang A,, die Bande III genau das fiir den Uber- 
gang A, erwartete Verhalten zeigt. Wir treffen daher nach dem Experi- 
ment die Zuordnung Bande I=A,, Bande III=A,. Mit dieser Zu- 
ordnung lassen sich nun alle Arten von dichroitischen Spektren — die 
man unter den verschiedensten Einstrahlbedingungen herstellen kann — 
als Uberlagerung der Absorptionen A,, A, und F analysieren, wobei 
sich deren relative Anteile aus einfachen geometrischen Uberlegungen 
ergeben. 

Es ist z.B. leicht einzusehen, da8B auch unpolarisiertes Einstrahlen die Rich- 
tungsverteilung der Zentren andern kann: 

Wird unpolarisiertes A,-Licht eingestrahlt, so werden alle Zentren mit ihrer 
Achse in die Einstrahlrichtung umgeklappt, d.h. die A,-Bande verschwindet und 
A, wird aufgebaut. Bei anschlieBender Bestrahlung mit unpolarisiertem A,-(~+ F) 
Licht erscheint A, wieder und A, wird entsprechend abgebaut. Dieses experimen- 
telle Verhalten, das bei Unkenntnis des Dichroismus wie eine reversible F— A- 
Umwandlung erscheinen mag!®, ist also nur eine Folge der Richtungsanderung 
der A-Zentren. 

Die Ausbildung eines Dichroismus durch Absorption von polarisier- 
tem Licht bei — 180° C friert zu tieferen Temperaturen ein; bei — 215° C 
ist auch bei stundenlangem Einstrahlen keinerlei Effekt mehr beobacht- 
bar. Genaue Messungen itiber den Temperaturgang der Quantenaus- 
beute fiir die Einstellung des Dichroismus sind im Gange. 


Durch Integration der beiden Absorptionen A, und A, kann man 
deren relative Oszillatorenstarke bestimmen. Die Absorptionsflachen 
A, und A, in Fig. 10 sind fast gleich, das genaue Verhaltnis betragt 
F(A,):F(A,) =1,1. Andererseits zeigt ein Vergleich der Kurven A 
und B in Fig. 3 innerhalb der MeBgenauigkeit Flachengleichheit von 
beiden; dies bedeutet, daB das A-Zentrum etwa die gleiche Oszillatoren- 
starke wie das F-Zentrum besitzen mu8. Nehmen wir diese als 0,8 an, 
so folgt, daB die Oszillatorenstarke fiir den axialen A,-Ubergang 0,285, 
fiir die beiden A,-Ubergange je 0,26 betragt. 

Zusammenfassend ist zu sagen, daB sich alle dichroitischen Er- 
scheinungen mit dem allgemeinen Modell eines parallel den Wiirfel- 


18 OuxKuRA, H., u. T. UcHipA: J. Phys. Soc. Japan 15 (1960). 
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kanten orientierten Zentrums erklaren lassen, das einen optischen Uber- 
gang in Richtung der Zentrenachse bei ~2,1 eV und einen zweiten in 
der Ebene senkrecht dazu bei ~2,35 eV besitzt. In der Ebene senkrecht 
zur Zentrenachse verhalt sich dieses Zentrum also fast wie ein normales 
F-Zentrum: Die Absorptionsbande (A,) ist bei fast gleicher Halbwerts- 
breite und Oszillatorenstarke gegeniiber der F-Bande nur um etwa 
0,04 eV nach kiirzeren Wellen verschoben und besitzt wie diese Begleit- 
absorptionen im kurzwelligen Spektralgebiet®. Qualitativ wurde beob- 
achtet, daB wie beim F-Zentrum Einstrahlen in die A-Absorptionen 
zum Aufbau einer F’-Absorption (hier eventuell auch A’-Absorption) 
und zur Emission einer ultraroten Lumineszenz hoher Ausbeute von 
fast gleicher spektraler Lage wie die der F-Emission fiihrt. Wie beim 
F-Zentrum kann durch Feldemission®®,24 die optische Elektronen- 
abspaltung bei tiefen Temperaturen stark erhoht werden. 


Der wesentliche Unterschied zum F-Zentrum ist demnach das Auf- 
treten eines neuen langwelliger liegenden optischen Ubergangs in einer 


bestimmten (100)-Richtung. Dieser Befund legt es nahe anzunehmen, » 


daB es sich beim A-Zentrum um ein F-Zentrum handelt, das durch die 
Anwesenheit eines Fremdbausteins als nachstem Nachbar eine ,,defi- 
nierte St6rung“ in einer (100)-Richtung erfahren hat. 


§ 4. Zur Bildung und Struktur der A-Zentren 


Die Bildung von F-Assoziaten bei héheren Temperaturen kann man 
sich generell dadurch erklaren, daB die durch optische F-Ionisation 
gebildeten Anionenliicken mit anderen Ionenfehlordnungspartnern rea- 
gieren und Komplexe bilden, eventuell unter Einfang eines Elektrons 
aus den thermisch instabilen F’-Zentren. Ankniipfend an die in der 
Einleitung skizzierten Modellvorstellungen kann man sich fiir diese 
Komplexbildung zwei verschiedene Méglichkeiten vorstellen und ver- 
suchen, darin die Bildung der A-Zentren einzubauen: 


a) Nach SeE1tz* sollen die optisch ionisierten F-Zentren durch Cou- 
lombsche Wechselwirkung die — durch unvermeidliche Zusatze zwei- 
wertiger Kationen — im Gitter stets vorhandenen Kationenliicken an- 
ziechen und zu einer Doppelliicke assoziieren. Diese sollen eine geniigend 
hohe Beweglichkeit besitzen®, um zu anderen F-Zentren zu wandern 
und so die F-Aggregation einzuleiten. 


SEITZ erwagt bei seiner Spekulation auch die Méglichkeit, daB 
eventuell eine solche Doppelliicke selbst ein Elektron binden und damit 
ein erstes photochemisches Reaktionsprodukt bilden kénnte. Das hier 

19 Liry, F.: Z. Physik 160, 1 (1960). 

AO LULY, Bea binysile 15300247 (1958). 

21 Peppers, H., u. F. Lury: Erscheint demnichst. 
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beschriebene A-Zentrum zeigt in seinen optischen Ubergangen genau 
die tetragonale Symmetrik dieses hypothetischen Zentrums und tritt 
zudem stets als primares Reaktionsprodukt der F-Aggregation auf. Es 
war daher naheliegend, ankniipfend an die Seitzschen Vorstellungen, 
dieses Modell (Doppelliicke mit Elektron) fiir das A-Zentrum’ vorzu- 
schlagen, wie es auf der Tagung in Oregon geschah. 
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Fig. 8. Absorptionsspektrum von stark additiv verfarbtem KCl vor und nach dem Einstrahlen in die F-Bande 
bei verschiedenen Temperaturen 


Gewisse Bedenken erschienen gegen dieses Modell angebracht: 


1. Es ist prinzipiell fraglich, ob ein solches Zentrum thermisch stabil 
ist. Erstaunlich erscheint es, daB die Wegnahme eines dem F-Zentrum 
benachbarten Kations sich in den Elektroneniibergangen nur so gering 
auswirken soll (0,04 eV Bandenverschiebung senkrecht zur ,,gestorten“ 
Richtung!). Man wiirde daher einem Modell mit einer ,,schwacheren 
Stérung’ (z.B. ohne Veradnderung der Gesamtladung) den Vorzug 
geben. (Siehe auch die Bemerkungen am Schlu8 von §3.) 

2. Um die maximal entwickelbare Menge von A-Zentren in einem 
,reinen“ Kristall abzuschatzen, wurde in der Messung der Fig. 8 die 
optische Umwandlung in einem Kristall héchster F-Zentrendichte 
(6 - 10!8 cm’) vorgenommen. Hier lassen sich — neben M- und R-Zen- 
tren — etwa 10/8 cm~? A-Zentren bilden. So hoch mu8 also mindestens 
die Konzentration der Partner der F-Zentren fiir die A-Zentrenbildung 
sein; sie liegt erheblich itiber der — aus Ionenleitungsmessungen ab- 
schatzbaren — Konzentration verfiigbarer Kationenliicken. 
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3. Sorgfaltige Vergleichsmessungen von DELBECQ” haben gezeigt, 
da8 die Diskrepanz zwischen den Petroffschen und Molnarschen Angaben 
reell ist, daB namlich in Harshaw-Kristallen praktisch keine A-Zentren 
zu erhalten sind. 

b) Die durch die neuen Experimente™™ immer wahrscheinlicher 
werdende Alternative, die F-Aggregation als Zusammenlagerung von 
F-Zentren zu betrachten, gewinnt trotz der in der Einleitung erwahnten 
prinzipiellen Schwierigkeiten — immer mehr Gewicht. Die Bildung des 
van Doornschen M-Zentrums kann man praktisch nur durch eine 
Eigenbewegung des ionisierten F-Zentrums erklaren: Entweder als sta- 
tistische Diffusionsbewegung zu einem anderen F-Zentrum mit an- 
schlieBendem Elektroneneinfang, oder aber als Driftbewegung unter 
der anziehenden Kraft des Coulomb-Feldes eines F’-Zentrums. 


Dieser Mechanismus hatte auch fiir die zu entwickelnde Modellvor- 
stellung zur A-Zentrenbildung wichtige Konsequenzen: Bei einer Eigen- 
bewegung der Anionenliicken ist es leicht vorstellbar, daB diese auf ihrér 
Wanderung an Fremdkationen assoziieren und dort — nach erfolgtem 
Elektroneneinfang — ein F-Zentrum bilden, das in einer (100)-Richtung 
durch ein angelagertes Fremdkation gestért ist. Ein solches Modell 
deckt sich in seinen Symmetrieeigenschaften ebenfalls mit denen des 
beobachteten A-Zentrums. Es ware zudem geeignet, die beobachteten 
Diskrepanzen in den verschiedenen Kristallmaterialien zu erklaren. 


Von den natiirlichen Verunreinigungen des von uns verwendeten 
Kristallmaterials kommen — in den erforderlichen Mengen von minde- 
stens 10-4 (Fig. 8) — nur Na*-Ionen in Frage; sie sind nach dem Ana- 
lysenschein in einer Konzentration von etwa 2-104 in dem KCl-Ma- 
terial enthalten. Die ersten Experimente in dieser Richtung haben 
diesen Verdacht bestatigt. 

In den Messungen der Fig.9 wurden zwei Kristalle verglichen: 
Kristall I war aus fiinfmal zonengereinigtem Material im Pt-Tiegel ge- 
zogen, Kristall II aus wiederaufgeschmolzenem Material des Kristalls I 
mit einem Zusatz von 2% NaCl in der Schmelze. Der Na-dotierte 
Kristall zeigt gegeniiber dem reinen Kristall im abgeschreckten Zustand 
eine leicht verbreiterte und verschobene F-Bande; auffallig ist ferner 
ein erheblich starkerer Absorptionsauslaufer an der langwelligen Band- 
kante im Gebiet der A,-Bande (Fig. 9a). Wahrend Einstrahlen in die 
F-Bande bei — 30°C im Falle des reinen Kristalls nur zu einem sehr 
geringen F-Abbau und A,-Aufbau fithrt, tritt im Falle des Na-dotierten 
Kristalls eine sehr starke und weitreichende F->A Umwandlung auf 
(Fig. 9b). Aus der Absorptionsstruktur des A-Zentrums (Fig. 4 und 5) 
kann man abschatzen, daB hier schon eine nahezu vollstdndige F > A- 


2 DELBECQ, C. J.: Private Mitteilung. 
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Umwandlung erreicht wird. Es wurde sichergestellt, da8 auch hier der 
beschriebene A-Zentrendichroismus entwickelt werden kann. Es be- 
steht also Sicherheit, daB die in dem Na-dotierten Kristall verstairkt 
entwickelte Folgeabsorption bei 2,1 eV mit der Absorption des oben 
beschriebenen A-Zentrums identisch ist. 

Aus diesen Experimenten sowie aus der Symmetrie des Zentrums 
postulieren wir fiir das A-Zentrum als Modell: Ein F-Zentrum, bei dem 
einer der sechs nachsten K*-Nachbarn durch ein Na* ersetzt ist. Dieses 
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Fig. 9. a Vergleich der F-Absorption in additiv verfarbtem KCl. J: aus reinem, 5mal zonengereinigtem 

Ausgangsmaterial; IZ: aus dem gleichen Material mit 2% NaCl Zusatz in der Schmelze. b Zeitliche Ande- 

rung der Absorption bei 2,3 und 2,1 eV unter F-Einstrahlung bei — 30°C in den Kristallen I und JJ. 
(Absorptionsmessungen jeweils bei — 180° C) 


Modell ist geeignet, alle beschriebenen Beobachtungen tiber Bildung und 
Eigenschaften des A-Zentrums gut zu erklaren. Insbesondere erscheint 
es plausibel, daB der optische Ubergang des A-Zentrenelektrons in der 
Ebene senkrecht zur ,,Na*-Richtung“ ein fast ungest6rter F-Zentren- 
tibergang ist (wobei die durch das Na*-Ion verursachte Verkleinerung 
des Ionenabstandes die geringe Verschiebung zu kleineren Wellenlangen 
der A,-Bande gegeniiber der F-Bande richtig erklaren kann), wahrend in 
der gestérten Richtung zum Na‘ ein neuer, energetisch niedrigerer Uber- 
gang entsteht, den man vielleicht mit der um 0,8 eV héheren Elektronen- 
affinitat des Na* gegeniiber dem K* in Verbindung bringen kann*. 

Bei Richtigkeit des Modells ergeben sich viele Méglichkeiten, Bewe- 
gungsvorgange von Anionenliicken bei tiefen Temperaturen zu studieren. 


* N. NisHimaki und T. Kojima [J. Phys. Soc. Japan 16 (1961)] schlagen in 
ihrer Arbeit (die wahrend der Abfassung dieses Manuskriptes erschien) das gleiche 
Modell fiir das A-Zentrum vor. 
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Die beschriebene ,,optische Ausrichtung“ der A-Zentren (Fig. 3 und 6) 
verlangt ja Sprungprozesse der Anionenliicke wm das Na*-Ion als Folge 
optischer Anregung des A-Zentrwms. Offensichtlich spielt hierbei die 
durch den Elektroneniibergang am Zentrum lokalisierte Schwingungs- 
energie (etwa 0,55 eV) eine Rolle. Spekulationen tiber die hierbei zu- 
grunde liegenden Mechanismen lassen sich erst anstellen, wenn genaue 

Messungen iiber Quantenausbeute 


70° Faso Bee und Temperaturabhangigkeit dieses 
7 Prozesses vorliegen. 
Gi KCL 42% NaCl 


Besonders wichtig erscheint eine 
genaue Untersuchung der optischen 
F->A-Umwandlung fiir die allge- 
meine Frage der F-Aggregation. 
Fig. 10 gibt ein erstes Beispiel fiir den 
Fall eines Kristalls mit 2% NaCl- 
Zusatz und 6 - 10!7 cm™? F-Zentren. 
Die Anfangsquantenausbeute 7 laBt 
sich iiber einen gréBeren Tempera- 
turbereich durch eine Abhangigkeit 
der Form 7 =) -exp(—E/kT) mit 
E =0,25 eV darstellen. Bei —30° C 
tritt Sattigung ein, dort erreicht 
die Quantenausbeute den Maximal- 

4 6-107(°Ky' wert von etwa 0,65. 

(Temperatur)” Zwei Interpretationen bieten sich 
Fig 10. Tenperturabhingghit dex Anfonst an: Bei der MBglichkeit von sta- 
Kristall JT aus Fig.9 (KC1+2% NaCl). (Die  testescher thermischer Duiffusionsbe- 
Absoluteichung wurde durch Vergleich mit der . ek 
bekannten Quantenausbeute 2 der F—F’ Um- wegung des lonisierten F-Zentrums 
ae PERE Se ORES KCl bei —100°C — miiBte dieses eine gréBere Zahl von 

Spriingen ausfiithren, um zu einem 
Na*-Ion zu gelangen, an dem es assoziiert. Hierbei miiBten die gemesse- 
nen 0,25eV im wesentlichen als Aktivierungsenergie fiir Anionen- 
lickenwanderung interpretiert werden, ein Wert der gegeniiber allen 
bisherigen Abschatzungen®* auBerordentlich niedrig liegt. Wahrschein- 
licher erscheint die Méglichkeit einer starken Bevorzugung des Sprunges 
auf ein in der Nahe liegendes Na*-Ion hin. Im Nahbereich um das Nat 
kann man sich eine solche schon durch eine Verringerung des Potential- 
walls fiir Ionenbewegung auf Grund des kleineren Na*-Ions vorstellen. 
Falls zudem das isolierte Na*-Ion als Fanger fiir das abgetrennte F- 
Elektron wirken kann, entstande ein Zentrum mit anziehendem Cou- 
lomb-Feld fiir die Anionenliicke. Jetzt wiirde es zur Erklarung der 


*° GuccIONE, R., M.P. Tost u. M. AsDENTE: J. Phys. Chem. Solids 10, 162 
(1959). 
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hohen Quantenausbeute ausreichen anzunehmen, da als Folge der 
optisechen F-Anregung (+ einer erforderlichen Gitteraktivierungsenergie 
von 0,25 eV) nur ev Sprung der Anionenliicke méglich wird. Erfolgt 
namlich dieser gerichtet auf ein in der Nahe liegendes Na*-Ion hin, so 
ergibt sich in unserem Fall fiir ein (statistisch im Gitter liegendes) an- 
geregtes F-Zentrum bereits eine mittlere Wahrscheinlichkeit von 
30:50 =0,6, mit diesem Sprung ein Na*-Ion als nachsten Nachbarn zu 
erreichen und damit ein A-Zentrum zu bilden. Dieser Wert liegt in der 
Hohe der beobachteten Maximalausbeute. Hierbei brauchte fiir die 
Liickenbewegung nicht nur die thermische Energie des Gitters bean- 
sprucht zu werden, sondern es kann auch an eine Mitwirkung der lokali- 
sierten Schwingungsenergie nach dem Elektroneniibergang am F- 
Zentrum gedacht werden. 

Durch unabhangige Variation der Konzentration beider Partner 
(F-Zentren und Na*-Ionen) bei der Messung der Quantenausbeute wird 
es moéglich sein, zwischen den verschiedenen Mechanismen zu unter- 
scheiden und damit generelle Informationen iiber die Art der zur F- 
Aggregation fiihrenden Ionenprozesse zu erhalten. 


§ 5. Folgeprodukte der A-Zentren 

Zur Frage der Weiterreaktion der A-Zentren bei Lichtabsorption 
sind zwei Grenzfalle zu unterscheiden: 

4. Die Konzentration der Na*-Ionen im Kristall ist klein oder ver- 
gleichbar mit der der F-Zentren. In diesem Falle kann nur ein kleiner 
Teil der F-Zentren in A-Zentren umgewandelt werden (Beispiel Fig. 8). 
Weitere Lichtabsorption in der A,-Bande zerstért die A-Zentren wieder, 
die hierbei befreiten F-Zentren reagieren in bekannter Weise mit anderen 
F-Zentren zu M- und R-Zentren weiter. 

2. Die Konzentration der Na*-Ionen ist gvof gegeniiber der F-Zentren- 
dichte. Dies wurde auf zweierlei Weise realisiert: 

I. ,,Reiner Kristall’‘ (natiirlicher Gehalt von Na* etwa 10!® cm73) 
mit 3,5 - 104° cm™’ F-Zentren. 

II. KCl mit etwa 107° cm-3 Nat dotiert, verfarbt mit 10!8 F-Zentren 
Fe cm’. 

In beiden Fallen ist das Verhaltnis der Konzentrationen von Nat- 
Ionen zu F-Zentren etwa gleich; in beiden Fallen wurde das gleiche 
Ergebnis erzielt (in Fig. 11 fiir den Fall I skizziert): Nach einer weit- 
gehenden F->A-Umwandlung (Teilbild b) fiihrt weitere Lichtabsorption 
bei héherer Temperatur zum Abbau der A-Zentren, wobei neben M- 
Zentren eine neue Absorption bei 1,96 eV aufgebaut wird. Strahlt man 
bei diesem Spektrum mit Licht aus dem Bereich der F-Bande ein, das 
nach (100) polarisiert ist, so entwickelt sich — véllig analog wie in der 
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Messung der Fig. 3 — eine stark dichroitische Absorption. Beim Zerfall 
der A-Zentren ist also hier ein neues Zentrum entstanden (im folgenden 
mit ,,B“‘ bezeichnet; siehe Anhang), das wie das A-Zentrum eine aus- 
gepragte (100)-Symmetrie und zwei optische Uberginge B, und B, 
besitzt. 

Eine Deutung ist naheliegend: Nach vorhergehender weitgehender 
F-> A Umwandlung besteht bei fortschreitender F-Aggregation eine groBe 
Chance fiir die F-Zentren, auch mit bereits gebildeten A-Zentren zu 
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Fig. 11. Absorptionsspektrum von schwach additiv verfarbtem ,,reinem‘ KCl vor und nach dem Einstrahlen 
in die F-Bande bei verschiedenen Temperaturen. Der Dichroismus in b und d wurde jeweils durch 
nachtragliches Einstrahlen von (100)-polarisiertem F-Licht hergestellt 


reagieren. Wir deuten also das B-Zentrum als Anlagerung eines F-- 
Zentrums an ein A-Zentrum, wobei wegen der (100)-Symmetrie zu ver- 
muten ist, daB die beiden mit Elektronen besetzten Anionenliicken 
auf zwei gegeniiberliegenden Nachbarplatzen des Na*-Ions liegen. 
Wieder ist es plausibel, daB in der gestérten Richtung ein stark ver- 
schobener (B,), in der Ebene senkrecht dazu ein fast ,normaler’’ F- 
Zentrentibergang (B,) erfolgt. : 

Weitere Lichtabsorption bei noch héheren Temperaturen zeigte 
bisher keine Andeutung von weiteren Folgezentren dieser Art. 


§ 6. Anhang: Zur Benennung der F-Folgezentren 


Ankniipfend an die Untersuchungen von MoLnar! wurden die F-Folgezentren 
in reinen Kristallen mit M, R, N, O usw. benannt. Die unabhangig davon durch- 
gefiihrte Untersuchung von Perrorr? fiihrte in Deutschland zu der Benennung 
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A, B, C, D etc., wobei C der M-Bande entsprach. Nachdem diese Bezeichnungen 
unndtigerweise viele Jahre parallel bestanden, hat man sich heute wohl vollstandig 
auf die an Motnar ankniipfende Nomenklatur M, R... usw. geeinigt. Damit sind 
die Petroffschen Bezeichnungen ,,frei‘‘ geworden. Nun hat aber PeTRorr voy dem 
ersten Molnarschen Folgezentrum M die Absorptionen ,,A‘‘ und ,,B‘‘ beobachtet. 
Diese werden in dieser Arbeit als die beiden optischen Uberginge ein und-desselben 
Zentrums gedeutet, das bei Anwesenheit von Na*t-Ionen im Kristall aus F-Zentren 
durch Einstrahlung gebildet wird. Es war also naheliegend, ankniipfend an PETROFF 
diese Storstelle als A-Zentrum, seine beiden Absorptionen als A,- und A,-Bande zu 
benennen. Die Weiterreaktion des A-Zentrums fiihrt — wie wir sahen — entweder 
in die bekannte Folge M, R, N..., oder aber in eine neue Reihe, deren nachstes 
Glied die Absorption bei 1,96 eV darstellt. Es war naheliegend, nach Aufgabe der 
alten Petroffschen Nomenklatur dieses Folgeprodukt des A-Zentrums mit ,, B-Zen- 
trum“, seine beiden optischen Ubergange mit B, und B, zu bezeichnen. 


Herrn Professor Pick danke ich sehr fiir sein f6rderndes Interesse beim Fortgang 
dieser Arbeit, der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir die Bereitstellung von 
Sachmitteln. Herrn Dr. C. DELBEcQ habe ich fiir manche klarende Diskussion — vor 
allem zur Frage des Zentrenmodells — zu danken. 
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Zur Feldbogentheorie bei kalten, 
verdampfenden Kathoden. II 


Von 
A. BAUER 


Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 10. Juni 1961) 


Der Feldbogen fordert, wie zunachst gezeigt wurde, ein Ionisationsgebiet mit 
extrem hoher Ladungstragerdichte. Dieses der Kathode vorgelagerte Gebiet hat 
eine Tiefenausdehnung von etwa 10°4cm und eine Breitenausdehnung von der 
gleichen GréSenordnung. Das Kanalmodell, welches den ersten Betrachtungen 
zugrunde lag, erfaBt die Verhaltnisse in diesem Fall nur unvollkommen. Im zweiten 
Teil der Arbeit wird darum die Abhangigkeit der wesentlichen Entladungspara- 
meter von der Ausdehnung quer durch das Ionisationsgebiet untersucht. Die Feld- 
emission der kalten Kathode erzeugt einen Kontraktionsmechanismus, der fiir 
héchste kathodische Stromdichte sorgt. Auch fiir die unregelmaBige Bewegung des 
kathodischen Bogenansatzes, dessen riicklaufige Bewegung im Magnetfeld und die 
extrem kurze Verléschzeit des Bogens wird eine einfache Erklarung gegeben. Der 
untersuchte Bogentyp, der vorwiegend an leichtfliichtigen Metallkathoden be- 
obachtet wurde, ist offenbar auch an Kathoden aus schwerfliichtigen Metallen ein- 
schlieBlich W anzutreffen, also an allen Metallen, solange die Kathode in Brenn- 
flecknahe kalt genug ist. 


1, Einleitung 


In dem vorangegangenen ersten Teil der Arbeit* wurden mit der 
Feldbogentheorie die Verhaltnisse vor kalter, verdampfender Kathode 
langs der Entladungsachse untersucht, wobei das Kanalmodell mit iiber 
den Entladungsquerschnitt konstanten Parametern zugrunde gelegt 
wurde. Hauptsachlich fiir die Hg-Kathode geltend wurde die Dicke des 
Ionisationsgebietes, d.h. ihre Ausdehnung in Richtung Entladungsachse 
zu 10°-*cm abgeschatzt. Aus den Beobachtungen von K.D. FRooME! 
folgt nun, da der Brennfleck an Hg-Kathoden meist linienférmig 
ist und eine Linienlange von /=KI hat, wobei K =9- 1074 cm/Amp 
und J=Stromstarke. Daraus léBt sich die mittlere Linienbreite zu 
b=1/(]K) 10cm berechnen, wenn gemaB I die Stromdichte 7 = 
10’ Amp/cm? genommen wird. Der Strahldichteverlauf quer iiber den 
Brennfleck, der von K.D. FroomE photographiert wurde, gibt mit 
groBer Anndherung den Strahldichteverlauf des Ionisationsgebietes 
wieder, da dieses Gebiet auf Grund seines hohen Druckes und seiner 


* Im folgenden mit I bezeichnet. 
1 FroomE, K.D.: Proc. Phys. Soc., Lond. B 62, 805 (1949). 
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extremen Leistungskonzentration trotz der geringen Schichtdicke weit- 
aus eller als die positive Saule leuchtet. Damit gibt 10-4 cm die 
Gré8enordnung der Querausdehnung des langgestreckten Ionisations- 
gebietes an. Der Ionisationsraum stellt also normalerweise ein iiber die 
Kathodenoberflache langgestrecktes Volumen dar, welches ebenso breit 
wie hoch ist. Das Kanalmodell kann die im Ionisationsgebiet herrschen- 
den Verhaltnisse nur unvollkkommen erfassen. Darum soll im folgenden 
die Abhangigkeit der Plasmaparameter dieses Gebietes auch von der 
Breitenausdehnung untersucht werden. 


2. Der Kontraktionsmechanismus im Feldbogen 


Die Wirkungsweise des Kontraktionsmechanismus ist einfach zu 
erklaren, wenn man die Entstehung eines Bogens durch Abrei8ziindung 
verfolgt. Zieht man zwei sich beriihrende, stromfiihrende Elektroden 
auseinander, dann entsteht bei der Verdampfung der letzten Kontakt- 
briicke eine Gasentladung. Auf Grund der Untersuchungen von P. Kis- 
LIUK? u. a. baut sich hier- riots 
Bei vox der Metalikathodé ae Mae 
sehr friihzeitig eine posi- 
tive Raumladung auf, 
welche zur Feldemission 
von Elektronen fiihrt. Die 
Dichte dieser Raumla- 
dung hat naturgemaB ein 
zentrales Maximum und 
fallt nach auBen hin ab. 

Wie der Dichteabfall nach 

auBen hin im einzelnen er- 

folgt, istnicht bekannt und 

braucht fiir die folgenden ---—-===5=— 
Betrachtungen auch nicht Fig. 1. Verteilung von Ionenstromdichte 7; und Feldemission 7, 
bekannt zu sein. In Fig. 1 guer tiber den Kathodenfleck 

wurde zur Veranschau- 

lichung der Verhaltnisse ein Verlauf der Ionendichte nach einer GauB- 
schen Glockenkurve angenommen. 7 sei der Abstand von der senkrecht 
auf der Kathodenoberflache stehenden Achse des Bogens, welcher im 
Augenblick des Entstehens noch rotationssymmetrisch sei. Aus der 
Poissonschen Gleichung ergibt sich fiir die Feldstarke an der Kathoden- 
oberflache E~ Vi; . Die Ionenstromdichte 7; ist gema8 I proportional 


= 


=? Or ro 


der Ionendichte 7; im Ionisationsgebiet, so daB E~ \%- Da die Feld- 
starke in den Exponenten der Fowler-Nordheimschen Feldemissions- 


2 Kistiuk, P.: J. Appl. Phys. 25, 897 (1954). 
3* 
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formel eingeht, hat die Dichteverteilung des Elektronenemissionsstromes 
ein wesentlich scharferes Maximum als diejenige der Ionen bzw. des 
Ionenstromes. Fig. 1 zeigt diese Verhaltnisse fiir ein willkiirliches Beispiel 
mit Bae ==5 470%, Viena 

In I wurde gezeigt, da8 der im Kathodenfall beschleunigte Elek- 
tronenstrom die zur Aufrechterhaltung des Ionenstromes nétige Ioni- 
sationsenergie liefern kann, wenn das Verhaltnis Elektronenstrom]/ 
Ionenstrom ~ 1,5. Dieses Verhaltnis der Stromstarken wurde der Fig. 14 
zugrunde gelegt, wobei die Stromdichte iiber 7? aufgetragen wurde, damit 
die Flachen unter den Kurven proportional den Stromstarken sind. Das 
Verhiltnis Elektronenstromdichte/Ionenstromdichte tiberschreitet im 
Zentrum den Mittelwert 1,5 weitaus. Hier entsteht auf Kosten der Peri- 
pherie ein erheblicher Energieiiberschu8. Der konzentrierte Elektronen- 
strom, der vermége seiner Kathodenfallenergie neue Ionen erzeugt, sorgt 
fiir entsprechende Konzentration der Ionenraumladung. Hierdurch wird 
wiederum das Maximum in der Verteilung der Feldstarke und des Elek- 
tronenstromes steiler, und so fiihrt dieses Wechselspiel zu immer hoherer - 
Ionendichte im Zentrum und zu immer starkerer Kontraktion des katho- 
dischen Bogenansatzes. Gleich zu Beginn der AbreiBziindung stellt sich 
durch die Verdampfung der letzten Kontaktbriicke ein héherer Dampf- 
druck und damit eine héhere Teilchendichte im Brennfleck ein. Einer 
Steigerung der Kontraktion ist aber noch kein Ende gesetzt, wenn im 
Zentrum bei dem Anfangsdruck 100% ige Ionisation erreicht ist. Die 
fortlaufende Nettoverdampfung von Kathodenmaterial (Vergleiche mit I), 
welche ebenfalls bevorzugt im Zentrum stattfindet, la48t auch den Druck 
im Zentrum weiterhin ansteigen. 

Es ist ersichtlich, daB als Voraussetzung fiir die Wirksamkeit dieses 
Kontraktionsmechanismus erstens eine Ionenraumladungswolke vor- 
handen sein muB, deren Dichte natiirlicherweise nach auBen abnimmt 
und deren Feld an der Kathode zur Feldemission ausreicht, und zweitens 
eine Nettoverdampfung, welche die ungewéhnliche Drucksteigerung 
ermoglicht. Die maximale Dichte des Gesamtstromes, zu der dieser 
Mechanismus fiihrt, ist durch die maximale Ionenstromdichte bzw. 
Ionendichte gegeben, denn das Verhiltnis Elektronenstrom/Ionenstrom 
ist héchstens in engen Grenzen variabel, und die Dichte des Feldemis- 
sionsstromes gelangt bei weitaus hdheren Werten in die Sattigung als 
die Ionenstromdichte. Die Untersuchung der Frage nach der maximalen 
Ionendichte fiihrt zu dem folgenden Kapitel. 


3. Die Entstehung der Brennfleckbewegung 
In I wurde gezeigt, daB im Kern des Ionisationsgebietes zwar das 
Elektronengas weitgehend thermisches Gleichgewicht besitzt, aber eine 
allen Plasmapartnern gemeinsame Temperatur erst am sdulenseitigen 
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Ende des Ionisationsgebietes zu erwarten ist. Um die verwickelten Ver- 
haltnisse einer ersten Untersuchung zugianglich zu machen, soll eine 
allen Plasmaparametern gemeinsame, vom Achsabstand,y abhingige, 
effektive Temperatur 7, angenommen werden, welche im Bereich des 
Ionisationsgebietes iiber den Kathodenabstand gemittelt ist Nimmt 
man nun noch einen ebenfalls von 7 abhangigen und iiber den Kathoden- 
abstand gemittelten Gesamtdruck # an, dann lassen sich die Verhiltnisse 
im Jonisationsgebiet genauer beschreiben. 

Da der Bruttodampfstrom gemaB I Fig. 1 im wesentlichen von dem 
auf die Kathode aufprallenden Ionenstrom stammt, wird in unmittel- 
barer Kathodennahe die Gesamtdichte der schweren Teilchen proportio- 
nal der Ionendichte an dieser Stelle sein. Der Gesamtdruck ist propor- 
tional dem Produkt Gesamtdichte x Temperatur. Geht man, wie in 
Fig. 1, von einem bestimmten Ionendichteverlauf aus, dann ist ein 
Druckverlauf # (7) zu erwarten, der proportional n;(v) x T(r) ist und ein 
scharferes Maximum entwickelt als 1;(7) und T(r) fiir sich. Mit wachsen- 
der Kontraktion setzt eine wachsende Teilchendiffusion zur Seite ein, 
weil der Druckgradient df/dy immer gr6Ber wird. (Das Druckgefille in 
Richtung Entladungsachse wird, wie in I behandelt, hauptsachlich durch 
elektrische Krafte aufrecht erhalten.) Ein weiterer Effekt, welcher einen 
steilen Druckgradienten dp/dv auszugleichen sucht, wird bei kleiner 
Querausdehnung des Ionisationsgebietes folgendermaBen wirksam. 

Der Bruttodampfstrom, der im wesentlichen von dem Ionenstrom 
stammt und darum an der Kathodenoberflache noch dessen Dichte- 
verteilung hat, wird mehr oder weniger gleichmaBig in den Halbraum 
vor der Kathode strémen. Die damit zusammenhangende Dichte- und 
Druckabnahme wird sich in einem Abstand von der Kathode auszu- 
wirken beginnen, der die GroBenordnung der Querausdehnung hat. In 
dem Ionisationsgebiet, welches ebenso breit wie tief ist, entwickelt dieser 
Effekt also seine volle Wirksamkeit und verhindert einen weiteren 
Druckanstieg im Zentrum. Die Druck- und Ionendichtesteigerung, die 
der Kontraktionsmechanismus bewirkt, wird in diesem Entwicklungs- 
stadium kompensiert. Hiermit wird auch verstandlich, daB die maximale 
Kontraktion gerade bei dieser Querausdehnung des Ionisationsgebietes 
erreicht wird. Die Druckverteilungskurve wird dann einen wesentlich 
flacheren Verlauf annehmen als die anfanglich zu erwartende Kurve 
p(r) ~n;(r) x T(r). Im Zentrum des Ionisationsgebietes wird aber, wie 
an Hand der Fig. 1 gezeigt wurde, immer noch mehr Energie angeboten, 
als zu volliger Ionisation nétig ist. Die Temperatur wird also hier weiter 
steigen. Wie die Tabelle zeigt, durchlauft die positive Raumladung mit 
steigender Temperatur ein Maximum, welches im vorliegenden Fall bei 
der Grenztemperatur Toren, =24000° erreicht wird und rund 7, max = 
1,5 - 10° cm’$ betragt. 
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Fig. 2 zeigt die entscheidenden Stadien der aufeinanderfolgenden 
Ionisierungsspiele, wobei zunachst ein im zentralen Bereich konstanter 
Druck angenommen wird. Im Zeitpunkt 2 soll das Maximum der effek- 
tiven Temperatur, welches auf die Ionendichteverteilung 1 folgt, die 
Grenztemperatur erreichen. Die Dichteverteilung 3, die sich aus diesem 


Tabelle. Dichte der einfachen und zweifachen Hg-Ionen sowie der positiven Raumladung 
N,=n;+2n;; bei 1000 Atm Gesamtdruck und verschiedenen Plasmatemperaturen. 
Die effektiven Ionisierungsspannungen wurden zu U;=8,5 V und U;;=17 V an- 


genommen 
eA, 16 20 24 28 San es (OOS 
n;, = 0,47 1,08 1,24 0,95 0,49 0,27 
a 0,02 0,12. 0,28 0,5 | fOs555p X 407° ema% 
N; = 0,47 AAD 1,48 1,51 1,49 } AG Si7, 


Temperaturverlauf ergibt, hat bereits ein etwas abgeflachtes Maximum. 
Sie erzeugt die Temperaturverteilung # mit einem die Grenztemperatur 
iibersteigenden Maximum. Die Ionendichte im zentralen Bereich dieses 
Temperaturmaximums mu8 nun notwendigerweise geringer sein als im 


-—— — - - - —|- Tgrenz 


Fig. 2. Schematischer Verlauf der effektiven Temperatur und der Ionendichte im Ionisationsgebiet in 
Abhangigkeit vom Achsabstand zu den kurz aufeinanderfolgenden Zeitpunkten J bis 7 


Bereich mit Toy—= Trenz» Die Folge ist eine Einsattelung der Dichte- 
verteilung 5, Die Fortsetzung dieses Wechselspiels fiihrt, wie Fig. 2 
zeigt, zu einer Aufweitung der Zone maximaler Ionendichte. Der Kon- 
traktionsmechanismus entwickelt nach Erreichen maximaler Ionendichte 
die Tendenz zur Bildung eines ringférmig nach auBen laufenden Katho- 
denflecks, denn die Zone maximaler Ionendichte bildet den Kern des 
kathodischen Bogenansatzes. Der Ring maximaler Ionendichte, der 
anfangs rotationssymmetrisch sein mag, kann seine geschlossene Form 
nicht aufrecht erhalten, weil die Lange des sich bildenden linienférmigen 
Brennflecks den Beobachtungen von K.D. Froome! zufolge durch die 
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Stromstarke bestimmt ist. Einzelne Ringzonen werden schon von An- 
fang an auf Kosten anderer begiinstigt durch zufallige Ortliche Schwan- 
kungen, hauptsachlich wohl der Austrittsarbeit, z.B. durch Fremdstoffe 
auf der Kathodenoberflache. Hieraus wird verstandlich, daB der Ka- 
thodenfleck in diesem Stadium seiner Entwicklung die Rotationssymme- 
trie verliert, eine langgestreckte Linienform annimmt und zu unregel- 
maBigen Bewegungen neigt. 

Betrachtet man die oben beschriebenen Vorgange im Ionisations- 
gebiet naher, dann mu8 man zunachst die vorausgesetzte Annahme eines 
im zentralen Bereich konstanten Druckes priifen. In Anbetracht der in I 
angefiihrten Beobachtung, wonach der die Kathode verlassende Dampf- 
strom iiber das Ionisationsgebiet gemittelt zu 90% ionisiert wird, muB 
auf Grund der Saha-Gleichung mit fallender Temperatur Tyy(7) inner- 
halb eines kleinen Spielraumes auch der Druck #(7) fallen. Der Druck 
wird in den Entwicklungsstadien gema8 Fig. 2 also immer noch ein 
zentrales Maximum haben. Man kann nun einwenden, einer bestimmten 
Kurve 72g (7) kénne man eine Kurve #(7) so zuordnen, daB die in Fig. 2 
angedeutete Einsattelung der Kurve m, noch nicht entsteht. Dem be- 
schriebenen Mechanismus wohnt jedoch die Tendenz inne, zu einem 
kurzen Augenblick spater die Kurve #(7) flacher verlaufen zu lassen, so 
daB jedenfalls die genannte Einsattelung, die Voraussetzung fiir die 
Brennfleckbewegung ist, im Lauf der Entwicklung angestrebt wird. 

Betrachten wir nochmals die Entwicklung kurz nach dem Zeitpunkt 6 
in Fig. 2. Im Brennfleckzentrum sinkt die Temperatur wieder, weil hier 
zunachst die Ionendichte schwacher wird, daraufhin die Feldstarke an 
der Kathodenoberflache, die Elektronenemission und schlieBlich die 
Dichte der Kathodenfallenergie des Elektronenstroms absinkt. Ein 
Anstieg der Ionendichte, wie er auf Grund der Tabelle mit sinkender 
Temperatur zu erwarten ist, wird wahrscheinlich nicht erfolgen, da sich 
hier inzwischen der Druck verringert hat. Der Druck ist abgesunken, 
weil der iiberhitzte Dampf beschleunigt in den Entladungsraum ab- 
strémt ohne ausreichenden Nachschub von der Kathode her. Wenn aber 
die bei erstmaligem Aufheizen in einer Zone gewonnene Ionendichte 
spater hier nicht mehr erreicht wird, dann ist die beobachtete Tendenz 
des Brennflecks verstandlich, eine einmal eingeschlagene Bewegungs- 
richtung beizubehalten. 


4. Die riicklaufige Bewegung des Kathodenflecks 
im transversalen Magnetfeld 


Die riicklaufige, d.h. entgegen der Ampereschen Regel verlaufende 
Bewegung des Brennflecks, ist hauptsachlich im Vakuumbogen beobach- 
tet worden und wurde neuerdings zusammenfassend von W. FINKELN- 
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BURG und H. MAEcCKER? beschrieben. Zur Untersuchung dieses Effektes 
mu zunichst der Hall-Winkel @ abgeschatzt werden, der im lonisa- 
tionsgebiet zu erwarten ist. Aus der Bestimmungsgleichung tg ) =o / 
(cen,) ergibt sich mit den geschaétzten Werten fiir Leitfahigkeit o = 


Heyy eb tialege 500(Qcm)+ (s.1) und Elektronendichte n,=10"° cnr 
Es 1 


ot 

(s. I) im transversalen Magnetfeld H =10* GB? die GroéBe tg O=5 - 10°. 
Die Richtung der Elektronendrift weicht im Magnetfeld von der Rich- 
tung des elektrischen Feldes ab. Der Elektronenstrom wird am Ende 

des Ionisationsgebietes, also 
eee nach 104cm, um_ rund 
T\p Igrena — = — — ~Rihtung + 10% cm zu der aus der 
Ampereschen Regel resultie- 
renden Seite abgelenkt. 


P 4 3 
Pry < ; Betrachten wir wiederum 


PSE cE o das entscheidende Entwick- 
lungsstadium der aufeinan- 
2emax(Pr) 


nies derfolgenden _Ionisierungs- 
spiele, wie es den Zeitpunk- 
ten 4 und 4 Fig. 2 entspricht. 
Der Feldemissionsstrom, der 
= r —— gema8B Fig. 1 konzentrierter 

Fig. 3. Schematischer Verlauf der effektiven Temperatur, des ist als die positive Raumla- 
Druckes und der Ionendichte im Tonisationsgebiet in Abhan- dung, wird durch die Lorentz- 
gigkeit vom Gag eae i veer eines transversalen Keatt merklich sor Gene aie 
gelenkt. Das Temperatur- 

maximum wird durch die Kathodenfallenergie dieses abgelenkten 
Elektronenstromes zur Seite geschoben, wie es Fig. 3 Zeitpunkt J zeigt. 
Bei der Untersuchung der Vorgange im magnetfeldfreien, kathodischen 
Raum wurde fiir den zentralen Bereich des Jonisationsgebietes ein 
konstanter Druck angenommen. Jetzt spielt jedoch der besprochene 
und in Fig. 3 angedeutete Druckverlauf (7) eine entscheidenden Rolle. 
Aus dem Verlauf T:;(7) und f(r) ergibt sich der in Fig. 3 Zeitpunkt 2 
gezeichnete unsymmetrische Verlauf der Raumladungsdichte. Die 
Grenztemperatur auf der Seite, die der Ampereschen Regel entspricht, 
wird bei einem gegentiber f, tieferen Druck #, erreicht. Auf der entgegen- 
gesetzten Seite ergibt sich darum das héhere Dichtemaximum. Von dem 
anfangs ringférmigen Brennfleck kénnen sich, wie oben gezeigt wurde, 
nur begrenzte Zonen auf Kosten anderer entwickeln. Da die Brennfleck- 
zone mit der hoheren Ionendichte ,(p,) von vornherein begiinstigt ist, 
wird der Brennfleck die Laufrichtung entgegengesetzt der Ampereschen 


3 FINKELNBURG, W., u. H. MAEcKER: Handbuch der Physik, Bd. XXII/II, 
S. 410. 1956. 
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Regel einschlagen und beibehalten, solange keine starkere Gegenkraft 
einwirkt. 

Im vorangegangenen Kapitel wurde in Abwesenheit von Magnetfeldern 
ein konstanter Druck angenommen. Wie nun einzusehen ist, spielt der 
genaue Druckverlauf dort keine wesentliche Rolle, solange p(7) ebenso 
wie 7(7) in bezug auf die Achse symmetrisch ist. 

Die Aufspaltung der linienférmigen Brennflecke bei gréBerer Strom- 
starke in Einzelflecke, die durchschnittlich einen Strom von 5 Amp 
fihren, entsteht durch das magnetische Eigenfeld des Bogenstromes. 
Bei 5 Amp ist die Lange des Brennflecks, wie eingangs behandelt, 
1=9-104-5=4,5 - 10°° cm. Das Eigenmagnetfeld steigt am Rande der 
Linie auf die GroBenordnung 10? GB und reicht zum Auslésen einer riick- 
laufigen Bewegung eines Brennfleckteils im magnetischen Feld des 
Stromes durch den restlichen Brennfleckteil. 


5. Die Umkehr der Brennfleckbewegung im Magnetfeld 
zu normaler Richtung 


Verschiedene Ursachen fiihren zu einer Umkehr der riicklaufigen 
Brennfleckbewegung im transversalen Magnetfeld zur normalen Be- 
wegungsrichtung. 

A. Steigerung des Gasdruckes im sog. Vakuumbogen bei gréBerer 
konstanter Bogenlange, beobachtet unter anderem von R.M.St. JOHN 
und J.G. Wrnans?. 


B. VergréBerung der Bogenlange bei kurzen Bogen unter héherem 
konstantem Druck, beobachtet von A.E. Rosson und A. v. ENGEL® an 
Cu-Kathode. 


C. Ubergang von kalter zu heiBer Metallkathode bei geringer kon- 
stanter Bogenlange und kleinem konstantem Druck, beobachtet von 
©.G. SMITH ®. 


Zu A. Die Umkehr der Bewegungsrichtung wurde bei Gasdrucken 
von 50 bis 200 Torr beobachtet. Da im Ionisationsgebiet Driicke bis 
zu rund 1000 Atm geschatzt wurden, wird der in Fig. 3 angedeutete 
Druckverlauf bis zu einem gewissen Grad abgeflacht, aber nicht ein- 
geebnet werden. Der zur riicklaufigen Bewegung fithrende Mechanis- 
mus kann dementsprechend geschwacht, aber nicht aufgehoben werden. 
Auf das Plasma der Bogensdule wirkt in der Ampereschen Richtung je 
Volumeneinheit die Lorentz-Kraft K =[{j x $J/c. In Brennflecknahe 
ist sie im Vakuumbogen aus zwei Griinden klein. Erstens ist das 4uBere 


4 Joun, R.M.Srt., u. J.G. Winans: Phys. Rev. 94, 1097 (1954). 
5 Rosson, A.E., u. A. v. ENGEL: Phys. Rev. (2) 104, 15 (1956). 
6 Smiru, C.G.: Phys. Rev. 73, 543 (1948). 
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Produkt [j x §] klein, weil die Stromfaden radial vom Brennfleck weg 
in den Halbraum verlaufen, in ihrer Mehrzahl also keinen rechten Winkel 
mit § bilden, und zweitens nimmt der Betrag der Stromdichte jenseits 
des Ionisationsgebietes zunachst etwa mit 1/R? (R = Brennfleckabstand) 
ab. Steigert man den Gasdruck im Entladungsgefa8, dann staut sich, 
wie in I gezeigt wurde, der vom Kathodenfleck abstrémende Dampf. 
Der Dampfdruck und damit die Stromdichte nehmen mit wachsendem 
Abstand vom Kathodenfleck weniger schnell ab, und die Stromfaden 
werden in der Richtung senkrecht zur Kathodenoberflache gebiindelt. 
Beide Effekte lassen die Lorentz-Kraft in Kathodenflecknahe ansteigen. 
Von einem gewissen Druck im Entladungsgefa8 an wird die in unmittel- 
barer Brennflecknahe wirkende Lorentz-Kraft die zur riicklaufigen Be- 
wegung fiithrende Kraft iiberwiegen. Die Bewegungsrichtung des Ka- 
thodenflecks wird sich damit umdrehen und der Ampereschen Regel 
folgen. 


Zu B. Da die auf den ganzen Bogen wirkende Lorentz-Kraft pro- 
portional der Bogenlange ist, muB auch eine Verlangerung kurzer Bogen 
bei hédherem Druck im Entladungsraum die Umkehr zu normaler Be- 
wegungsrichtung erzwingen. 

Zu C. Voraussetzung fiir den beschriebenen Mechanismus, der die 
riicklaufige Brennfleckbewegung verursacht, ist Feldemission. Wenn 
wir annehmen, daB bei der von C.G. SMITH beobachteten Tantal- 
kathode, solange sie kalt ist, die Feldemission vorherrscht und bei der 
weiBgliihenden Kathode Thermoemission, dann ist auch fiir diese Er- 
scheinung eine Erklarung gegeben. In Kap. 8 wird naher auf diesen 
Punkt eingegangen. 


6. Die sprunghafte Verdopplung der Geschwindigkeit 
bei der riicklaufigen Brennfleckbewegung 


Bei hohen Magnetfeldern beobachtet man im Brennfleck doppelte 
Ionisation und damit verbunden einen sprunghaften Anstieg der riick- 
laufigen Brennfleckgeschwindigkeit auf etwa den doppelten Wert. Auch 
diese Erscheinungen lassen sich erklaren. 

Wie in der Tabelle gezeigt wird, ist schon bei maximaler Raum- 
ladungsdichte, wie sie bei kleinerem bzw. fehlendem Magnetfeld im 
Brennfleckzentrum herrscht, ein merklicher Bruchteil zweifach ge- 
ladener Ionen zu erwarten. Steigert man das magnetische Feld, dann 
vergrOBert sich der Hall-Winkel. Das Temperaturmaximum verschiebt 
sich mehr und mehr aus der Zone hohen Druckes heraus (Fig. 3), was aus 
zwei Griinden eine Verstaérkung der doppelten Ionisation bringt. Aus 
der Saha-Gleichung ergibt sich unmittelbar mit fallendem Druck hoherer 
Ionisationsgrad. AuBerdem muB mit sinkendem Druck die Energiedichte 
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des Plasmas sinken, folglich bei gleicher Energiezufuhr die Temperatur 
stéigen. Die Geschwindigkeit, mit der die in Fig. 2 und 3 angedeuteten 
Ionisierungsspiele aufeinander folgen, wird praktisch durch die Drift- 
geschwindigkeit der Ionen im Ionisierungsgebiet bestimmt, da die 
Elektronen weitaus schneller sind. Die doppelt geladenen Ionen, deren 
Driftgeschwindigkeit im elektrischen Feld das doppelte betragt, lassen 
die Ionisierungsspiele doppelt so schnell ablaufen. Eine Verdoppelung 
der Brennfleckgeschwindigkeit, sobald sich zweifache Ionisation durch- 
setzt, wird damit verstandlich. 


7. Die kurze Verléschzeit des Bogens 


Ein Bogen an kalter, verdampfender Kathode verléscht, sobald seine 
Versorgungsspannung auch nur 10°° bis 10-8 sec lang ausbleibt?. Da ein 
Bogen mit thermischer Kathode unter sonst gleichen Bedingungen eine 
wesentlich langere Unterbrechung der Spannung erlaubt, ist die Ursache 
fiir diese extrem kurze Verléschzeit im kathodischen Raum zu suchen. 


Der Feldbogen setzt eine auBerst dichte Ionenraumladung im 
Kathodenfall voraus, welche durch Diffusion aus dem [onisations- 
gebiet gespeist wird. Wie gezeigt wurde, ist in diesem Gebiet, welches 
etwa 10°4cm tief und breit ist, eine Ionendichte von maximal etwa 
1071 cm~3 erforderlich. Sobald die Versorgungsspannung ausfallt, bricht 
der Kathodenfall zusammen, weil die Elektronen aus dem Ionisierungsge- 
biet in den Fallraum strémen. Daraufhin setzt der Zustrom von Kathoden- 
fallenergie der Elektronen und damit die Nachlieferung neuer Ionen im 
Ionisationsgebiet aus. Die Ionen diffundieren dem steilen Konzentrations- 
gefalle folgend auseinander. Das Konzentrationsgefalle zur Kathode wird 
am gréBten sein und betragt im Mittel mindestens An,/A * = 4- 1079/5 - 1075 
= 10%cm~4. Aus den Gasgesetzen ist damit eine Driftgeschwindigkeit von 
u; =104 bis 5 - 104 cm/sec abzuschatzen. Nach der Zeit £=d/u;=2-10~° 
bis 10-8 sec ist die Mehrzahl der Ionen aus dem Ionisationsgebiet der 
Dicke d =10~4 cm hinausdiffundiert, hauptsachlichin Richtung Kathode. 
Bei dieser Abschatzung wurde noch nicht beriicksichtigt, daB sich wegen 
der rascheren Elektronendiffusion ein elektrisches Feld aufbaut, welches 
die Ionendiffusion noch beschleunigt (ambipolare Diffusion). Wenn nach 
dieser Zeit die normale Versorgungsspannung wieder einsetzt und einen 
Kathodenfall aufzubauen versucht, dann reicht das Feld der restlichen 
Ionen fiir eine Feldemission nicht mehr aus. Der Kontraktionsmecha- 

‘nismus wird nur wirksam, wenn entweder schon von Anfang an eine 
gewisse Feldemission vorhanden ist, wie bei der beschriebenen Beriih- 
rungsziindung, oder eine héhere Spannung zur Verfiigung steht, so daB 


7 HeRNovIsT, K.G.: Phys. Rev. 109, 636 (1958). 
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sich der Bogen aus einer Glimmentladung entwickeln kann, etwa wie es 
A. v. ENGEL und M. STEENBECK® beschrieben haben. Damit wird ver- 
standlich, daB der Bogen an normaler Versorgungsspannung nicht wieder- 
ziindet, wenn die Spannung 10~° bis 108 sec lang ausbleibt. 


8. Der Feldbogen an schwer- und schwerstfliichtigen Metallkathoden 


Die angestellten Betrachtungen gelten hauptsachlich fiir den Bogen 
an Hg-Kathoden. Soweit Beobachtungen vorliegen, wurde auch der Bogen 
an Cu-Kathoden mit éinbezogen, der phanomenologisch zu dem beschrie- 
benen Bogentyp gehért. K.D. FRooME beobachtete in einer friiheren 
Arbeit® an Cu-Kathoden die gleichen zwischen 10° und 10° Amp/cm? 
liegenden Stromdichten wie an Hg-Kathoden. In einer spateren Unter- 
suchung?, die auf Hg-Kathoden beschrankt blieb, wurden, wie schon er- 
wahnt, die hédheren Grenzen 2- 10% bis 10? Amp/cm? gewonnen. Ver- 
mutlich gelten diese auch fiir Cu-Kathoden. Diese Frage ist aber aus 


folgendem Grunde nicht entscheidend. Die Cu-Kathode mu im Brenn- . 


fleck eine Temperatur von etwa 3500° K erreichen, um den nétigen 
Dampfdruck zu erzeugen. Nach T.H. LEE! reicht auch bei den ge- 
ringeren Stromdichten die Thermo-Feldemission (7-F-Emission) aus, 
um die nétige Elektronenemission zu erzeugen. T.H. LEE erklart den 
Cu-Bogen darum mit der sog. 7-F-Theorie. Da die reine Thermoemission 
an Cu von 3500° K jedoch unter 10? Amp/cm? liegt, ist der Feldeffekt 
in jedem Falle fiir den kathodischen Mechanismus auch an Cu-Kathode 
entscheidend. Darum gelten die oben zunachst fiir die Erscheinungen an 
Hg-Kathode gegebenen Erklarungen auf fiir Cu und alle leichter fliich- 
tigen Metalle. 

Nach TH. WASSERRAB" erreicht die Hg-Kathode im Brennfleck eine 
Temperatur von etwas tiber 2000° K. Nach den Berechnungen z.B. von 
T.H. Lee ist der Unterschied in der 7-F-Emission bei 3500 und 2000° 
nur quantitativ. Da die Bogen an Kathoden aus Hg, Cu und allen be- 
ziiglich ihres Siedepunktes dazwischen liegenden Metallen zu dem gleichen 
Bogentyp gehéren und bei allen diesen Bégen der Feldeffekt der Elek- 
tronenemission tiberwiegt, wurde der Typ ,,Feldbogen“ genannt. Un- 
abhangig von dieser terminologischen Frage ist festzustellen, daB sich 
mit steigendem Siedepunkt der Kathode fiir die Elektronenemission ein 
steigender Thermoeffekt bemerkbar macht, der bei gegebenen Voraus- 
setzungen eine geringere kathodische Stromdichte erméglicht. 

So wurde z.B. an dem schwerstfliichtigen Metall, an Wolfram, unter 
normalen Verhaltnissen ein sog. Brennfleckbogen mit der Stromdichte 

8 ENGEL, A. v., u. M. STEENBECK: Elektr. Gasentladungen, Bd. II, S. 123.1934. 

® FroomeE, K.D.: Proc. Phys. Soc., Lond. 60, 424 (1948). 


10 Leg, T.H.: J. Appl. Phys. 30, 166 (1959). 
11 WassERRAB, TH.: Z. Physik 130, 311 (1951). 
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10° Amp/cm? beobachtet!2, bei dem immer noch der. Feldeffekt der 
Elektronenemission tiberwiegt. An weiGgliihender, schwerschmelzender 
Kathode setzt der sog. brennflecklose Bogen an, bei dem die Thermo- 
emission tiberwiegt. Hiermit wird die in Kap. 5 III fiir das Beispiel der 
Ta-Kathode gegebene Erklarung erhartet. Phanomenologisch gehort der 
normale Brennfleckbogen an schwerstfliichtigen Kathoden insofern nicht 
mehr zu dem oben beschriebenen Feldbogentyp, als die extrem hohe 
Stromdichte, die rasche, unregelmaBige Bewegung des Brennflecks und 
die Kathodenverdampfung hier nicht beobachtet werden. Da das 
Kathodenmaterial bei diesem Brennfleckbogen normalerweise nicht 
schmilzt, behindert schon die ausgepragte UnregelmaBigkeit der Katho- 
denoberflache in Form und Austrittsarbeit’ eine solche rasche Bewegung. 
Ein héherer Dampfdruck im Entladungsgefa8 ist bei dem Brennfleck- 
bogen n6tig, weil sich im Brennfleck wegen der fehlenden Kathoden- 
verdampfung nicht der iiberhéhte Dampfdruck aufbauen kann, der fiir 
unseren Feldbogen typisch ist. 


Bei kalter Wolframkathode und geringem Druck im Entladungsraum 
beobachtete jedoch H. WropE rasch und unregelmaBig wanderende, 
in mehrere Brennflecke aufgespaltene Bogenansatze mit der geschatzten 
kathodischen Stromdichte von 107 bis 108 Amp/cm?, also den oben be- 
handelten Typ des Feldbogens. Bei den schwerfliichtigen Metallen er- 
scheint es fraglich, ob die fiir den Feldbogen nétige Nettoverdampfung 
im Brennfleck zustande kommen kann. Auf Grund einer alteren Be- 
obachtung verdampft in der Tat z.B. an W-Kathoden, welche in Brenn- 
fleckumgebung kalt sind, nahezu so viel Kathodenmaterial wie an Cu- 
Kathoden. 

Fiir die maximale Kathodentemperatur, welche im rotationssymme- 
trischen Brennfleck an Wolframkathoden herrscht, wurde in einer friitheren 
Arbeit! die Formel 7,,,, = J, + 0,84 Vii abgeleitet, in der J in A und7 in 
Amp/cm? einzusetzen ist und 7; die Kathodentemperatur in groBer Ent- 
fernung vom Brennfleck bedeutet. Der Kathodenfall wurde hierbei auf 
10 V abgerundet. Fiir Cu lautet die Formel Ty,,.. = T +0,4 yz He Setzt 
man 7,=500° K und 7=107 Amp/cm?, dann erreicht die Cu-Kathode 
ihren Siedepunkt T,,,,=2700° K bei J=3 Amp und die W-Kathode 
ihren Siedepunkt J,,=6250° K bei J=3,3 Amp. Da man im Durch- 
schnitt pro Brennfleck einen héheren Strom, némlich 5 Amp, beobachtet, 
diirfte auch bei den schwerstfliichtigen Metallen — extrem hohe Strom- 
dichte vorausgesetzt — eine ausreichende Nettoverdampfung gesichert 


12 BauER, A.: Ann. Phys. (6) 18, 387 (1956). 

18 WrobE, H.: Nature, Lond. 182, 338 (1958). 

14 Fasron, E.C., F.B. Lucas u. F. Creepy: Electr. Engng. 53, 1454 (1934). 
15 Bauer, A.: Z. Physik 138, 35 (1954). 
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sein. Diese Abschatzung wird durch die Beobachtung von H. WRODE 
gestiitzt, wonach auch an Wolfram das Kathodenmaterial im Brennfleck 
geschmolzen ist. 

Wahrend der Thermoeffekt fiir die Elektronenemission leichtfltich- 
tiger Kathoden zu vernachlassigen ist, ist dies fir den von H. WRODE 
beobachteten Bogen noch zu priifen. Die Austrittsarbeit von W liegt 
giinstigstenfalls zwischen den groben Grenzen 4 und 4,5eV. Bei der 
Temperatur 6250° K entspricht der Austrittsarbeit 4,5 eV eine Thermo- 
emission von 5 - 10° Amp/cm? und der Austrittsarbeit 4 eV die Thermo- 
emission 1,4 - 10° Amp/cm?. Legt man die Beobachtung von H. WRODE 
zugrunde, wonach die Stromdichte zwischen 107 und 10° Amp/cm# liegt, 
dann betragt die Elektronenemission mindestens 6 - 10® Amp/cm?, wenn 
gemaB Teil I der Arbeit J_/Z, =1,5 gesetzt wird. Damit scheint auch 
in diesem Fall der Feldeffekt zu iiberwiegen, und der Typ des Feldbogens 
kann an allen Metallen ansetzen. 


Die von vornherein gewahlte einschrankende Bezeichnung ,,kalte, » 
verdampfende Kathode“ wird nun auch verstandlich, nachdem sich her- 
ausgestellt hat, da8 bei ausreichend hoher kathodischer Stromdichte 
jedes Kathodenmetall verdampft, und als zusatzliche Voraussetzung fiir 
den Feldbogen eine zumindest in Brennfleckumgebung relativ kalte 
Kathode ndétig ist. 


Zum Schlu8 muB noch auf einen schon von L.B. Lors!*® geauBerten 
und von W. FINKELNBURG und H. MAECKER” naher ausgefiihrten Ge- 
danken eingegangen werden. Auf die Kathode strémt im Brennfleck 
eine konzentrierte Energie ein, die die Bindungsenergie der Kathoden- 
bausteine mehrfach tibertrifft. Die Kathodenoberflache wird darum 
mindestens stark aufgelockert sein. Die benutzten Werte der makro- 
skopischen Materialkonstanten wie Elektronenaustrittsarbeit, Ver- 
dampfungswarme usw., sind gewiB nicht mehr ganz berechtigt. Dieser 
aufgelockerten Festkérperoberflache ist eine Plasmaschicht vorgelagert, 
die als Gas bereits entartet ist. Zwischen Festkérper und Gas gibt es 
keine scharfe Grenze mehr, und es wird verstandlich, daB vorerst eine 
Beantwortung der strittigen Fragen nicht durch exakte Berechnungen 
moglich ist. In dieser Arbeit konnte jedoch mit konsequent weiter- 
gefiihrten Abschatzungen eine tiberraschend einfache Erklarung der 
wesentlichen Erscheinungen an kalter, verdampfender Kathode gegeben 
werden. 


Herrn Professor Dr. P. Scuutz bin ich fiir anregende und klarende Diskussionen 
zu Dank verpflichtet. 


16 Lors, L.B.: Fundamental Processes in Gas Discharges. New York 1947. 
1” FINKELNBURG, W., u. H.MarcKer: Handbuch der Physik, Bd. XII/II, ' 
S. 408. 1956. 
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Die Herstellung diinner Silizium-Einkristallschichten 
durch Kathodenzerstiubung 


Von 
B. HIETEL und K. MEYERHOFF 


Mit 3 Figuren im Text 
(Eingegangen am 16. Juni 1961) 


Thin silicon single-crystal films some 100 A thick have been prepared from silicon 
single-crystal disks by mechanical polishing and subsequent bombardment with 
argon-ions of 1500 eV energy in a controlled Penning-discharge (at 1 micron argon 
pressure). Mechanical polishing prevented the formation of etch pits during ion 
bombardment, so that specimens with large thin areas of some 100 microns dia- 
meter can be obtained. The silicon disks remain single-crystal during the thinning 
process, the films were tested by means of electron-diffraction, the transmission 
patterns show sharp Kikuchi-lines with an angular width of 1 or 2 minutes. 


Fiir viele Fragen der Physik diinner Schichten ist die Préparation 
von perfekten, ausgedehnten Einkristallfilmen von groBem Interesse. 
Die vorliegende Arbeit beschreibt die Anwendung der Kathodenzer- 
staubung zur Herstellung diinner Silizium-Einkristallschichten; polierte, 
einkristalline Siliziumplattchen von einigen 10» Dicke werden durch 
BeschieBen mit Argon-Ionen in ihrer Dicke auf einige 100 A reduziert. 
Mit Hilfe der Kathodenzerstaubung laBt sich eine definierte und gut zu 
kontrollierende Abtragung der Siliziumflachen erreichen, die auBerdem 
den Vorteil hat, daB die Oberflachen rein bleiben und nicht zerstért 
werden. 


Beschreibung der Apparatur 


Die Kathodenzerstéaubung wurde in einer abgewandelten Penning- 
Entladung in einer Argon-Atmosphare ausgefiihrt, die Fig. 1 zeigt sche- 
matisch den Aufbau der verwendeten Anordnung. Durch zwei Ent- 
ladungssysteme konnten die in der Mitte bei (K) gehalterten Silizium- 
plattchen gleichzeitig von beiden Seiten abgestaubt werden. Charak- 
teristische Betriebsdaten fiir diese Anordnung sind: Argondruck: 
14-40 Torr, Ausgangsvakuum 2-10 Torr; Beschleunigungsspan- 
nung: 4,5 kV; Gesamtentladungsstrom: 6mA ; Magnettieldstarke : 300 Oe; 
in der Mitte der Siliziumfolie betragt die Abtragungsrate etwa 20 A/sec 
(fiir jede Seite) und fallt auf etwa 10 AJsec in 1,5 mm Entfernung von 
der Mitte. 
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Gegeniiber anderen Entladungsanordnungen, insbesondere gegeniiber einer 
einfachen Glimmentladung, bietet die Penning-Entladung verschiedene Vorteile. 


4. Bei der Penning-Entladung erreichen die aus der Kathode austretenden 
Elektronen die Anode durch die Wirkung des iiberlagerten Magnetfeldes nur auf 
Umwegen (Pendel- und Spiralbahnen). Die Penning-Entladung brennt daher noch 
mit hoher Stromdichte bei einem relativ kleinen Gasdruck unter 10° Torr. Fur 
die abgestaubten Atome ist die freie Weglange in diesem Druckgebiet so groB, dab 
sie ungehindert die GefaSwande erreichen und dort haftenbleiben; eine Riick- 
diffusion tritt also nicht auf. 


Fig. 1. Schema der Zerstaubungsanordnung. (K) mittlere Kathode aus Reinstaluminium, die abzustaubende 

Siliziumscheibe sitzt in der Mitte zwischen zwei Blenden; (H) spiralformige Hilfskathoden (zwei Windungen 

aus reinstem Aluminiumdraht); (A) ringformige Anoden aus reinstem Aluminiumdraht; (E) Elektromagnet, 

dessen Polflachen durch eine Aluminiumabschirmung gegen Abstaéubung geschiitzt sind; die Polschuhe wurden 

durchbohrt, um das Praéparat wahrend des Abstéubens mit dem Fernrohr (F) beobachten zu k6nnen; 
(L) Praparatbeleuchtung 


2. Durch die Wirkung des Magnetfeldes kann die Beschleunigungsspannung 
klein gehalten werden; eine noch bessere Schonung der Einkristalloberflache kénnte 
bei einer Abstaubung in einem Hochfrequenz-Plasma erreicht werden. 


3. Die Penning-Entladung brennt nur in einem eng begrenzten Raum zwischen 
den Elektroden, so da vorwiegend die Kathoden von Argon-Ionen getroffen wer- 
den. Die abzustaubenden Oberflachen wiirden verschmutzen, wenn auch die nicht 
geniigend sauberen Rezipientenwande abgestaubt werden. 


Vorbereitung der Oberflachen 


Die ersten Versuche zeigten, daB die Oberflachenbeschaffenheit der 
Siliziumscheiben, die von einer Einkristallstange abgesdagt wurden, ent- 
scheidend die Art der Abtragung wahrend der Abstaéubung bestimmt. 
Bei einer rauhen Siliziumoberflache, die noch die Spuren von der Dia- 
mantsdge oder dem anschlieBend ausgefiihrten Schleiffen zeigt, nimmt 
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die Rauhigkeit durch die Abstéubung zu. Es bilden sich dicht neben- 
emander halbkugelférmige Mulden. Eine ebene Abtragung laBt sich 
aber erreichen, wenn die Siliziumoberflachen vorher sehr gut poliert 
werden. Solche Oberflachen, die unter einem Auflichtmikroskop bei 
200facher VergréBerung keine Struktur zeigten, lassen auch nach 
langerer Abstéaubung (6 Std, etwa 40 w abgetragen) keine Mulden oder 
andere Strukturen erkennen. Es liegt die Vermutung nahe, daB die 
fehlerfrei polierten Siliziumflachen auch in atomaren Dimensionen glatt 
sind. Untersucht man die polierten Siliziumflachen (ohne weitere Nach- 
behandlung) mit Elektronen-Interferenzen in Reflexion, so ergibt sich 
das Interferenzbild einer Einkristalloberflache, die aus nur wenig 
gegeneinander verwackelten Kristalliten besteht. Die Interferenzauf- 
nahmen zeigen zu Strichen ausgezogene Einkristallreflexe und verbrei- 
terte Kikuchi-Linien. Spaltflachen zeigen jedoch wesentlich scharfere 
Kikuchi-Linien?. Siliziumoberflachen verhalten sich also gegeniiber der 
mechanischen Bearbeitung ahnlich wie die Oberflachen anderer, harter 
Kristalle, z.B. LiF, die auch bei der mechanischen Politur nicht zerstért 
werden ?. 


Herstellung der diinnen Schichten 


Nach diesem Ergebnis, daB sich mechanisch polierte Siliziumober- 
flachen ohne weitere Nachbehandlung durch Kathodenzerstaubung eben 
abtragen lassen, fiihrte der folgende Weg zur Préparation ebener und 
sehr diinner Siliziumschichten. Zuerst wird die eine Seite eines abge- 
sagten Siliziumplattchens auf einer rotierenden Polierscheibe in mehreren 
Schritten, angefangen mit 30 4 Diamantkorn bis herab zu 1 u Korn, 
geschliffen und anschlieBend mit 0,25 » Diamantkorn auf einem weichen 
Tuch poliert. Das Plattchen wird hiernach mit der polierten Seite auf 
den Polierhalter geklebt und die andere Seite wird in gleicher Weise 
geschliffen, bis die Plattchendicke weniger als 50 u betragt, und poliert. 
Die so vorbereiteten Praparate kénnen in wenigen Stunden durch den 
Ionenbeschu8 diinngestaubt werden. Mit einer Fernrohrlupe 1aBt sich 
die von der Riickseite beleuchtete Siliziumscheibe wahrend des Ab- 
staubens beobachten; die Zerstaubung wird abgebrochen, wenn um die 
diinnste Stelle der Schicht Interferenzringe (gleicher Dicke) sichtbar 
werden. 

Unter einem Auflicht-Mikroskop mit paralleler und monochromati- 
scher Beleuchtung laBt sich die Schichtdicke der diinnen Folien sehr 
genau beurteilen. Die Fig. 2 zeigt eine Siliziumschicht, die absichtlich 
so lange abgestaubt wurde, bis sich in der Mitte gerade em Loch bildete. 
Bei der Betrachtung in Reflexion erscheint das Loch dunkel und ist von 


1 Hem We, u. H. RAETHER: Z. Physik 161, 238 (1961). 
2 Rartuer, H.: Ergebn. exakt. Naturw. 24, 81 (1951). 
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zahlreichen Interferenzringen gleicher Dicke umgeben. Silizium weist 
auch noch fiir die verwendete griine Hg-Linie eine sehr geringe Absorp- 
tion auf, so daB bei der Reflexion an einer diinnen Siliziumschicht (bei 
senkrechtem Einfall) genau wie bei einer durchsichtigen Folie der an 
der vorderen Grenzfliche reflektierte Strahl einen Phasensprung z, der 
an der hinteren Grenzfliche reflektierte Strahl aber keinen Phasen- 
sprung erfahrt. Die Minima der reflektierten Intensitat treten daher bei 
den Schichtdicken auf, die ganze Vielfache der halben Wellenlange im 


Fig. 2. Eine Siliziumschicht, die absichtlich so lange abgestaubt wurde, bis sich ein Loch bildete. Die Auf- 

nahme erfolgte in Reflexion unter einem Auflichtmikroskop mit paralleler und monochromatischer Beleuch- 

tung. Der dunkle Interferenzring, der etwa 30 4 vom Lochrand entfernt verlauft, markiert eine Schichtdicke 
von 670A 


Silizium sind. (Die optischen Konstanten fiir Silizium sind:  =4,1 und 
k =0,035 fiir 2 =5461 A.) Einer naheren Diskussion zahlreicher Auf- 
nahmen verschiedener Praparate la8t sich entnehmen, da der erste 
dunkle Interferenzring in der Fig. 2, der etwa 30 u vom Lochrand ent- 
fernt verlauft, eine Schichtdicke von 670 A markiert; von Ring zu Ring 
wachst die Schichtdicke jeweils um weitere 670 A. Der ungestorte Ver- 
lauf der Interferenzringe zeigt, da die Oberflachen sehr eben sind; nur 
wenige Kratzer, die wahrend des Polierens entstanden sind, erreichen 
an einigen Stellen eine Tiefe bis zu 200 A. Unmittelbar am Lochrand 
wirft die Folie Falten, die offenbar durch Spannungen am Lochrand 
hervorgerufen werden. 


3 Puitipp, H.R., and E.A. Tarr: Phys. Rev. 120, 37 (1960). — Dasn, W.C., 
and R. NEwman: Phys. Rev. 99, 1154 (1955). 


Silizium-Einkristallschichten durch Kathodenzerstaubung 54 


, Die diinngestéubten Schichten wurden in einer hochauflésenden 
Elektronen-Interferenzapparatur untersucht, um Aussagen iiber den 
kristallinen Aufbau der Schichten zu gewinnen. Die Durchstrahlung 
erfolgte normal zur Folienebene, in (111)-Richtung, der Strahlquer- 


Fig. 3. Interferenzaufnahme einer 2500 A dicken Siliziumschicht, in (111)-Richtung mit 75 kV-Elektronen 
durchstrahlt. Der Primarfleck und zwei benachbarte starke Interferenzen sind iiberstrahlt. Die Breite der 
Kikuchi-Linien betragt 1 bis 2 Winkel-Minuten 


schnitt am Objekt hatte einen Durchmesser von etwa 40 yu, die Beschleu- 
nigungsspannung betrug 75 kV. Die Fig.3 zeigt das Interferenzbild 
einer Siliziumschicht, die an einer Stelle mit emer Schichtdicke um 
2500 A durchstrahlt wurde. Charakteristisch fiir diese Schichtdicke ist 
das Auftreten heller Kikuchi-Bander, die in der Aufnahme sternf6rmig 
angeordnet sind, neben zahlreichen hellen und dunklen, sehr scharfen 
Kikuchi-Linien. Die Breite der scharfen Linien betragt etwa ein bis 
zwei Winkel-Minuten, von gleicher GroBenordnung wird die Verwacklung 
4* 
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einzelner Einkristallbereiche in der Schicht sein, die Schichten sind 
also sehr gute Einkristalle. Beim Ubergang zu gréBeren Schichtdicken 
verwandeln sich die hellen Kikuchi-Bander in dunkle und die Einkristall- 
reflexe treten mehr und mehr zuriick. Die Interferenzbilder gleichen 
Durchstrahlungsaufnahmen, wie sie an dicken Glimmerschichten erhalten 
werden. 

Wird die Folie nahe am Lochrand in Gebieten sehr geringer Schicht- 
dicke (um 1000 A) durchstrahlt, so verschwinden die Kikuchi-Linien 
und Bander. Die Interferenzbilder zeigen nur noch zahlreiche Laue- 
Reflexe eines Silizium-Einkristalles. Die einzelnen Kristallbereiche sind 
bei Annaherung an den Lochrand starker gegeneinander verwackelt, im 
Gebiet der Falten unmittelbar am Lochrand bis zu 5°. 


Diskussion 


Das wesentliche Merkmal der hier beschriebenen Praparationstech-. 


nik ist es, daB polierte Siliziumflachen eben abgetragen werden, so da » 


Schichten mit diinnen Bereichen bis zu einigen 100 wu im Durchmesser 
hergestellt werden kénnen. Versuche, eine solche ebene Abtragung tiber 
groBe Bereiche auch durch chemisches Abatzen zu erreichen, miBlangen. 
Ausprobiert wurden bekannte Atzlésungen (Kombinationen aus HF 
und HNO, sowie Variationen von CP4) und verschiedene Atzmethoden, 
Eintauchen der polierten Siliziumplattchen in die Atzlésung oder Auf- 
bringen von einzelnen Tropfen der Atzlésung auf eine bestimmte Stelle 
der Plattchen. Immer entstehen Schichten, die an mehreren Stellen 
durchgeadtzt werden und daher nicht so eben sind wie abgestéubte 
Schichten. Die bei der Atzung entstehenden Lochrander sind sehr gute, 
diinne Einkristalle; viele Untersuchungen, z.B. iiber Entstehung und 
Eigenschaften von Kikuchi-Linien kénnen an solchen Praparaten durch- 
gefiihrt werden. Geatzte Folien sind sehr widerstandsfahig gegen me- 
chanische Beanspruchungen, da die diinnen Lochrander durch das 
dickere Siliziumgeriist zwischen den Léchern gestiitzt werden. 

Bei der Abstaubung von Aluminium- und Kupferfolien zeigte sich der 
Nachteil, daB die Aluminium- und Kupferflachen wahrend des Ab- 
staubens einer starken Oxydation unterworfen sind, ahnlich wie es 
schon friiher bei abgestaéubten Eisenoberflachen beobachtet wurde‘. 
Diinne Aluminium- oder Kupferschichten lassen sich daher besser durch 
elektrolytisches Polieren praparieren, man erhadlt ebenfalls diimne 
Schichten, deren Interferenzaufnahmen Kikuchi-Linien zeigen. 


Herrn Professor Dr. H. RArETHER danken wir fiir das Interesse an dieser Arbeit. 
Die Deutsche Forschungsgemeinschaft stellte verschiedene Geriite fiir die Durch- 
fithrung der Versuche bereit. 


4 Lapacs, A.: Z. Physik 144, 354 (1956). 
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Energieanalyse im Elektronenstreudiagramm 
einer diinnen Silizium-Folie 


Von 
H. DIMIGEN 


Mit 2 Figuren im Text 
(Eingegangen am 26. Juni 1961) 


The energy distribution of electrons (47 keV) scattered by thin foils of silicon was 
measured by means of an electrical retarding field. Laue spots, Kikuchi lines and 
the region of the background near the primary spot from where the Kikuchi line 
originates, were investigated: The spectra show characteristic differences indicat- 
ing a high portion of multiple energy-losses (of 16,9 eV) in the Kikuchi lines and 
in the background region, and a small portion in the Laue spots, indicating the 
different ways by which electrons are scattered into the various scattering angles. 


Im folgenden soll iiber die Energieanalyse eines Streudiagramms von 
Elektronen (47 keV) berichtet werden, das bei der Durchstrahlung 
diinner, einkristalliner Silizium-Schichten entsteht. Von Interesse ist 
die Energieverteilung in den Reflexen, den Kikuchi-Linien und im 
diffusen Streuuntergrund sowie der Vergleich dieser gemessenen Gro8en. 
Ahnliche Untersuchungen sind an Silizium-Spaltflachen in Reflexion 
durchgefiihrt worden?. 


Besondere Aufmerksamkeit wurde bei der Energieanalyse dem cha- 
rakteristischen Energieverlust geschenkt, der durch emen unelastischen 
ElektronenstoB entsteht; das Auftreten eines ganzen Vielfachen dieses 
Verlustes bedeutet, daB mehrfache unelastische StdBe stattgefunden 
haben. Die Energieverteilung im Streudiagramm gibt daher einigen 
AufschluB dartiber, welche StoBprozesse zu der in den einzelnen Punkten 
des Streudiagramms gemessenen Gesamtintensitat beigetragen haben. 


Die Silizium-Schichten wurden nach dem von B. HigTer und 
K. MeverHOFF? beschriebenen Verfahren durch chemische Atzung herge- 
stellt. Mit Hilfe einer elektrischen Gegenfeldanordnung, welche in * genauer 
beschrieben ist, wurde das Energiespektrum einiger scharfer Kikuchi- 
Linien und Laue-Reflexe gemessen. Dieselbe Analyse der Energie- 
anteile wurde an einer Stelle (U) des Streuuntergrunds durchgefihrt, 
welche nahe am Primirstrahl liegt, und aus welcher die Intensitat der 


1 Hartt, W., u. H. RaETHER: Z. Physik 161, 238 (1961). 
2 HrieTEL, B., u. K. MEvernorF: Z. Physik 165, 47 (1961). 
3 HorsTMANN, M., u. G. MEvER: Z. Physik 159, 563 (1960). 


Z. Physik. Bd. 165 4a 


54 H. DIMIGEN: 


intensiven Kikuchi-Linie (ExzeB-Linie) unter Bildung der Defekt-Linie 

herausgestreut ist. Fig. 4 zeigt schematisch die Punkte (U, R, M) des 
Streudiagramms, in denen die Messungen durchgefiihrt wurden. 

Es wurde die Intensitat des Streudiagramms bei festem Streuwinkel 

als Funktion der Gegenspannung im Energieintervall 05 AE <370 eV 

registriert. Da die an der 

A Mefstelle der Kikuchi- 

Linie befindliche Intensi- 

tat sich aus der Intensi- 

tat der Kikuchi-Linie und 

a des dort befindlichen Un- 

1 \y yy tergrundszusammensetzt, 

wurde zusatzlich das 

Energiespektrum des Un- 

tergrunds unmittelbar ne- 

ben der Kikuchi-Linie ge- | 


oe 


0 2107 4-10? 6-107 messen. Aus diesem und . 


Fig. 1. Schematische Darstellung des fiir die Messungen wichtigen 
Bereiches des Streudiagramms. Links der Primarstrahl Pr. Die dem an der MeBstelle der 
Messungen der Energiespektren wurden im Reflex R,im Punkt M Kikuchi-Linie erhaltenen 
der Exze8-Linie E und im Untergrund an der Stelle U, durch : 

welche die zugehérige Defektlinie D lauft, durchgefiihrt Energiespektrum _ergab 


sich die Energieverteilung 
in der Kikuchi-Linie. Eine ahnliche Korrektur des Energiespektrums des 
Laue-Reflexes war wegen seiner hohen Intensitat nicht erforderlich. 


Ergebnisse 


Aus mehreren in verschiedenen Reflexen aufgenommenen Energie- 
spektren ergibt sich der Wert des ersten intensiven charakteristischen 
Energieverlustes zu 16,9 0,2 eV. Dieser befindet sich in guter Uber- 
einstimmung mit einem friiher gemessenen Wert‘. Ein intensitats- 
schwacher Verlust zeigt sich bei etwa 11 eV. Dieser ist vermutlich mit 
dem in Reflexion gefundenen intensitaitsstarken Verlust von 10,8 + 
0,4 eV identisch!. 

Die Energiespektren, die nach der oben genannten Methode ge- 
wonnen wurden, zeigt Fig. 2. Das Verhaltnis der iiber das Energie- 
intervall OX A E<}370 eV integrierten Intensitat der Kikuchi-Linien zu 
derjenigen der Reflexe liegt bei 1:50. 


Aus diesen MeBergebnissen geht folgendes hervor: 
Reflex. Der Reflex R enthalt hohe Anteile an elastisch gestreuter 


Intensitat (AE <5 eV: 67%) und an Intensitaét, deren Energieverlust 
im Bereich des. ersten charakteristischen Verlustes liegt (5<AE< 


4 Marton, L., Lewis B. Leper u. H. MenpLowi1Tz: Advances in Electronics 
and Electron Physics, vol. VII, p. 183. 1955. 
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24 eV: 23%). Den Rest von 10% der Gesamtintensitat bilden Elektro- 
nen, welche einen Energieverlust von mehr als 24 eV erlitten haben. Diese 
Anteile unterscheiden sich 
erheblich von den in Re- 
flexion an Silizium-Spalt- 


4 


flachen gemessenen Wer- “ r 

ten!, bei denen nur etwa hetlex 
20% der Gesamtintensitat 

auf den elastischen Anteil ab 


und etwa 20% auf den im 
Bereich des ersten charak- 
teristischen Verlustes von 
AE = 40.3 €V  hegenden r 50 AE (eV 700 
Anteil entfallen; der Rest 
von etwa 60% verteilt sich L 
auf héhere Energieverluste. +77” 


Untergrund. Die hier IES 
beschriebenen Messungen 2707- 
ergeben im Untergrund U 
einen relativ geringen An- 
teil von elastisch gestreu- da : 
ter Intensitat, der einige Se 
Prozent betragt und ver- ve 
mutlich durch thermisch 0 50 4E|eV] 100 


oder an Gitterfehlern ge- 
streute Elektronen bedingt 470° 
ist. Der hohe unelastische 
Anteil des Untergrunds an 
der MeBstelle U hat offen- 
bar seine Ursache im we- 
sentlichen in Elektronen, 
welche durch einen oder 
mehrere unelastische St6Be 
aus dem Primarstrahl dort- 
hin gelangt sind. Hier- 0 50 AE [eV] 100 


auf weisen die hohen An- _ Fig.2. Energieverlustspektren im Bereich 0 < AE < 100 eV, 

: welche im Reflex, im Streuuntergrund und in der Kikuchi-Linie 

teille des ersten charak- aufgenommen wurden (U,= 47 kV). Die als OrdinatenmaBstab 

teristischen Energieverlu- angegebenen Zahlen sollen einen besseren Vergleich der Spektren 

: erméglichen, (Der Ordinatenwert 1 im Energiespektrum des 

stes und seiner Vielfachen Reflexes entspricht einer Anderung des Auffangerstroms als 
hin Funktion der Gegenspannung von 10~! [Amp/Volt]) 


Kikuchi -Linte 


Kikuchi-Linie. Bemerkenswert ist der Unterschied des Energie- 
spektrums der Kikuchi-Linie (M) gegentiber dem Spektrum des in ihrer 
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Nahe liegenden Reflexes. Die in den Energiespektren zum Ausdruck 
kommende qualitative Ubereinstimmung der Energieverteilung der 
Kikuchi-Linie mit der des Untergrunds (U) bestatigt in erster Naherung 
die Vorstellung, daB die Intensitat der Kikuchi-Linie (ExzeB-Linie) aus 
dem nahe am PrimAarstrahl gelegenen Untergrund unter Bildung der 
Defekt-Linie herausreflektiert wird, und da8 daher in der Kikuchi- 
Linie eine wesentlich andere Struktur des Energiespektrums zu erwarten 
ist als im Reflex. 

Wie die im Vorangehenden beschriebenen MeSergebnisse zeigen, 
gewahrt diese Energieanalyse einen Einblick in die Streuvorgange, der 
ausschlieBlich durch Intensitatsmessungen nicht mdglich ware. 

Herrn Professor Dr. H. RAETHER danke ich fiir die Stellung des Themas. 


Die Deutsche Forschungsgemeinschaft stellte freundlicherweise mehrere MeBgerate 
zur Verfiigung. 
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Aus dem Physikalischen Staatsinstitut, II. Institut fiir Experimentalphysik, 
Hamburg 


Winkelkorrelationsmessungen an Hf" und 
Bestimmung der g-Faktoren des 2+- und des 
4+-Rotationsniveaus 
Von 


E. BoDENSTEDT, H. J. KOrNER, E. GERDA, J. RADELOFF 
C. GUNTHER und G. STRUBE 


Mit 13 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Juli 1961) 
The following angular correlations in the decay of Hf180™ have been measured: 
215 keV — 93 keV yy-cascade: 
W (0) = 1 + (0-093 + 0-007) B, + (0-014 + 0-009) P, 
332 keV — 215 keV yy-cascade: 
W(@) = 1 + (0-090 + 0-010) PB, + (0-006 + 0-010) P, 


501 keV — 332 keV yy-cascade: 


W(O) = 1 + (0-004 + 0-007) P, — (0-002 + 0-012) Py. 


Liquid sources of HfF, solved in concentric HF were used for these experiments. 
The angular correlation of the 215 keV — 93 keV-cascade was found to be slightly 
attenuated by internal fields. A measurement of the differential angular correla- 
tion for different delays gave: 


Ay = (0:073 + 0-036) + 10% sec"? assuming A, (t) = A,(0) + e—*2!. 
The above correlation functions agree with the interpretation of the low lying 
states of Hf!8° as a (0*, 2*, 4*, 6*)-rotational band. 
The 501 keV — 332 keV angular correlation shows that the multipolarity of the 
501 keV-y-transition is a mixture of (3-5 +0°5)% M2 and (96:5 +0:5)% £3. 


The rotation of angular correlations in a strong external magnetic field has been 
observed and the gyromagnetic ratios of the 2+ and the 4* rotational states were 


determined as: 


gp(2* level) = -+ 0371 + 0-032 
and 
&r(4* level) = + 0°5 + 01. 


Einfithrung 
Der gg-Kern Hf!® liegt in der Gruppe der stark deformierten Kerne 
zwischen A =150 und A =190. Die niederenergetischen Niveaus bilden 
eine Rotationsbande, von der im Zerfall von Hf'®°™ alle Terme bis zum 
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8*-Niveau beobachtet werden. Die Termenergien sind sehr genau be- 
kannt!. Sie lassen sich durch die Formel: 


Ew = 37H +1) te Bin EEA A NE eae co ial La taye 
beschreiben, wobei der Angleich an die MeBwerte folgende Koeffizienten 
ergibt: 

A =15600eV; B=—9OeV und C=+3-107eV. 


Die Koeffizienten der Korrekturterme, B und C, sind kleiner als bei 
fast allen iibrigen bekannten Rotationsspektren in diesem Gebiet. Es 
ist deshalb anzunehmen, daB im Falle von Hf!®° eine besonders reine 
Rotationsbande vorliegt. 

Das Tragheitsmoment J ist gegeniiber dem Tragheitsmoment des 
starren Rotators um einen Faktor 2,7 reduziert. S.G. NILSSON und 
O. Prior? berechneten kiirzlich die Reduktion der Tragheitsmomente * 
der stark deformierten Kerne unter Beriicksichtigung der Paarungs- 
korrelationen. Die GroéBe der Paarungsenergie wurde in dieser Unter- 
suchung den empirischen ungerade-gerade Massendifferenzen ent- 
nommen. Diese Rechnungen ergaben insbesondere, da im Gebiet 
zwischen A =150 und A =190 der Anteil der Protonen am Tragheits- 
moment starker reduziert wird als der Anteil der Neutronen. Dies hat 
zur Folge, da8 der g-Faktor, der naherungsweise durch das Verhaltnis 


bestimmt ist, kleiner als Z/A wird. Fiir Hf!®° erhielten sie: 
Sr a — 0, 280 . 


Hf!8°™ hat ein einfaches und gut bekanntes Zerfallsschema mit zahl- 
reichen intensiven yy-Kaskaden. Die Atomhiille ist nicht paramagne- 
tisch. Eine zuverlassige Messung des gp-Faktors sollte deshalb nach 
der Methode der Beeinflussung einer yy-Winkelkorrelation durch ein 
auBeres Magnetfeld méglich sein. 


Untersuchung der Winkelkorrelationen mehrerer yy-Kaskaden 
im Zerfall von Hf!®™ 
Das Zerfallsschema des Hf'®°™ ist in Fig. 1 dargestellt. Das Impuls- 
héhenspektrum (Fig. 2) zeigt ausgepragte Photolinien aller y-Ubergange. 
Nur der Photopeak der 58 keV-y-Strahlung ist von dem der K-Strahlung 


1 Epwarps, W.F., and F. Borum: Phys. Rev. 121, 1499 (1961). 
2 Nitsson, S.G., and O. Prior: Mat. Fys. Medd. Dan. Vid. Selsk. 32, No. 16 
(1960). 
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nicht getrennt. Die Konversionskoeffizienten der verschiedenen y- 
Ubergange sind gut bekannt!. Sie zeigen geringe Anomalien in den 
Ly+Lu/Lin bzw. K/L-Verhaltnissen. Die Multipolaritat E2 der y- 
Ubergange innerhalb der Rotationsbande ist mit den Konversions- 
koeffizienten in Ubereinstimmung. Aus a, und a, folgt fiir die 58 keV- 
Strahlung die Multipolaritat £1 und aus a, fiir die 504 keV-Strahlung 
die Multipolaritat £3. Diese Zuordnung legt fiir das 1142 keV-Niveau 
den Spin 9~ nahe. Durch eine 

Messung der yy-Winkelkorre- ney wag 

lation der 58 keV-Strahlung ie) 

mit den y-Ubergangen in der 
Rotationsbande konnten jedoch 
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Fig. 1. Zerfallsschema des Hf180m Fig. 2. Impulshdhenspektrum des Hf180 m 


Oy Oat. 


kirzlich R. STIENING und M. DevutscH® zeigen, daB der Spin 8- 
sein muB. Dieses Resultat hat die bemerkenswerte Konsequenz, daB 
fiir den 501 keV-Ubergang nach Spin- und Paritétsauswahlregeln die 
Multipolaritat M2 erlaubt ist. Uns ist kein Fall bekannt, wo bisher 
sicher nachgewiesen wurde, daB eine M2-Strahlung itiberhaupt eine 
merkliche £ 3-Beimischung enthalt. Es schien uns deshalb lohnend, die 
Richtigkeit der auf Grund der Konyersionskoeffizienten zugeordneten 
Multipolaritat E£3 durch eine Messung der Winkelkorrelation der 
501 keV — 332 keV yy-Kaskade zu bestatigen. 

Fiir diese und alle folgenden Untersuchungen wurden Hf"*’™- Quellen 
durch Neutronenbestrahlung von Hf!” im Reaktor in Geesthacht her- 


3 STIENING, R., and M. Drutscu: Phys. Rev. 121, 1484 (1961). 
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gestellt. Wir verwendeten zwei Praparate mit einer Anreicherung an 
Hf? von 47,6% bzw. 83,6%. Die hohe Anreicherung ist notwendig, da 
andernfalls auch bei einer nur wenige Stunden dauernden Bestrahlung 
bereits eine stérende Aktivitat von Hf®! auftritt. Das schwacher an- 
gereicherte Praparat enthielt eine Verunreinigung von Kupfer. Bei der 
Neutronenbestrahlung wurde Cu® gebildet, dessen koinzidente 512 keV 
Vernichtungsquanten die Winkelkorrelationsmessungen merklich be- 
eintrachtigten. Die Verunreinigungen des starker angereicherten Pra- 
parates waren dagegen vernachlassigbar. Die einzelnen Proben (je 
etwa 3 mg) wurden nach der Bestrahlung in kalter konzentrierter FluB- 
sdure gelost. 


w/0)* 
105‘ 
+ thea 
i r 
O95 | 


W 100° ‘180° 180° 20° 20° 20° O 


Fig. 3. Winkelkorrelation der 501 keV — 332 keV-yy-Kaskade 


Die Winkelkorrelation der 501 keV — 332 keV yy-Kaskade wurde mit 
einer automatischen Koinzidenzapparatur mit zwei 11/5’ x 1’ NaJ(TI)- 
Detektoren gemessen. 

Der Abstand zwischen Praparat und Vorderkante Kristall betrug 
72mm. Der Einkanaldiskriminator fiir die Registrierung der 501 keV- 
y-Strahlung wurde mit schmalem Fenster so weit auf die rechte Flanke 
der Photolinie eingestellt, daB die Beimischung der 444 keV-Linie ver- 
nachlassigbar klein gehalten wurde. St6rungen durch die Summenlinie 
der 444 keV-Strahlung mit der 58 keV-Strahlung oder der K-Strahlung 
wurden durch eine frontale Bleiabschirmung von 1 g/cm? Dicke ver- 
hindert. Das Resultat der Winkelkorrelationsmessung ist in Fig. 3 
dargestellt. Der Angleich ergibt: 


W(O) =1 + (0,004 4: 0,007) - P, — (0,002 + 0,012) - B. 


Die Berechnung des M 2/E3-Mischungsverhiltnisses nach der Methode 
von R.G.Arns und M.L. WIEDENBECK® ergibt als einzige Lésung 
(3,5 £0,5)% M2 und (96,5 --0,5)% E3, wahrend es keine Lésung fiir 
eine Mischung von £3- und M 4-Strahlung gibt (s. Fig. 4 und 5). 


4 Arns, R.G., and M.L. WrepENBECK: Phys. Rev. 111, 16314 (1958). 
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Fiir alle Winkelkorrelationen fiir zwei y- Ubergange innerhalb einer 
(0%, 2*, ... 8*)-Rotationsbande ergibt die Theorie die gleichen Koeffi- 


zienten, rele: W(0) =1 +.0,102- B, +0009 - P. 


Experimentell untersucht wurden bisher die 444 keV — 332 keV- und 
die 444 keV — 215 keV-yy-Winkelkorrelationen®. Die Autoren fanden, 


é- 
/12+E3 


-O7 


0<0. 
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Fig. 4. Vergleich der Koeffizienten der 501 keV— Fig. 5. Entsprechender Vergleich wie in Fig. 4, 
332 keV-yy-Winkelkorrelation mit der Theorie unter jedoch unter der Annahme einer Mischung von E 3- 
der Annahme, daB die 501 keV-Strahlung eine Mi- mit M4-Strahlung fiir den 501 keV-Ubergang. Es 
schung von M2- mit £3-Strahlung ist. Die einzige gibt keine Lésung 

Lésung ist Q = 0,965 + 0,005 


daB die MeBresultate mit der Multipolaritat £2 fiir die beteiligten 
y-Ubergange vertraglich sind. Die genauen MeBresultate sind noch 


nicht verdffentlicht worden. 
Wir haben die Winkelkorrelation der 332 keV — 215 keV-yy-Kaskade 


gemessen (s. Fig. 6). Die Auswertung ergab: 
W(@) =1 +(0,090 + 0,010) - PB, + (0,006 + 0,010) Py. 


An den Koeffizienten ist eine kleine Korrektur fiir die Beimischung 
von Koinzidenzen mit der 501 keV-Strahlung angebracht. Auf eine 


5 Mineticu, I.W., G. SCHARFF-GOLDHABER and M. Mc, Keown, Phys. Rev. 
94, 794A (1954). 
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Korrektur fiir Beimischungen der 444 keV — 332 keV-yy-Kaskade und 
der 444 keV — 215 keV-yy-Dreifachkaskade wurde verzichtet, da diese 
beigemischten Kaskaden die gleiche Winkelkorrelation haben sollten. 
Das MeBresultat ist mit der theoretischen Winkelkorrelation vertraglich 
und bestatigt damit die Spin- und Multipolaritaétszuordnungen in der 
Rotationsbande. Aus der Ubereinstimmung mit den theoretischen 
Koeffizienten innerhalb der MeBungenauigkeit ist zu schlieBen, daB 
Stérungen dieser Winkelkorrelation durch inneratomare Felder klein 
sein miissen. Man erwartet keine erheblichen Stérungen, da die Lebens- 
dauer des mittleren Niveaus der Kaskade nur 8 x 107 sec betragt. 
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Fig. 6. Winkelkorrelation der 332 keV—215 keV-yy-Kaskade. Die eingetragene Kurve ist das Resultat des 

Angleichs nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate. Die Beimischung von Koinzidenzen mit der 

501 keV-Strahlung ist noch nicht abgezogen, und es sind noch keine Korrekturen fiir die endlichen Offnungs- 
winkel der Detektoren angebracht 


Diese Winkelkorrelation ist geeignet fiir eine Bestimmung des gp-Faktors 
des 4*-Niveaus. 

Die Untersuchung der Winkelkorrelation re 215 keV — 93 keV-yy- 
Kaskade ist durch mehrere Umstande erschwert: 


1. Infolge der starken Konversion des 93 keV-Ubergangs (%o¢ =5,14) 
ist die Intensitat dieser y-Linie erheblich kleiner als die der tibrigen 
y-Ubergange, so daB man mit kleinen Koinzidenzraten arbeiten muB. 


2. Selbst bei schmaler Einstellung auf die 93 keV-Photolinie tragt 


der Compton-Untergrund der y-Linien héherer Energien zu iiber 30% zu 
den Koinzidenzen. bei. 


3. Es ist schwierig, Beimischungen der K-Strahlung und der 58 keV- 
y-Strahlung zu vermeiden, Um die Intensitaét der Summenlinien von 
A-Strahlung und 58 keV-Strahlung, die fast mitten unter der 93 keV- 


Photolinie liegen, klein zu halten, mu8 man mit schwachen Praparaten 
arbeiten, 
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4. Unmittelbar oberhalb der 93 keV-Photolinie liegt die 133 keV- 
Ljnie von Hf". Beimischungen sind stérend, da diese Linie mit y- 
Ubergangen von 345 keV und 480 keV in Koinzidenz ist. Diese beiden 
y-Linien werden durch ihren Compton-Untergrund in geringem Uinfange 
im Detektor fiir die 215 keV-Strahlung mit nachgewiesen. 

Die Messung der Winkelkor- 
relation der 215 keV — 93 keV- wie) | 
Kaskade wurde zur Erhéhung 7; 
der Statistik mit einer Dreidetek- 
tor-Koinzidenzapparatur durch- 
gefiihrt®. Das Resultat der Mes- 
sung ist in Fig.7 dargestellt. 
Die Winkelkorrelation hat die 
erwartete Gestalt, jedoch betragt 
die Anisotropie nach Korrektur 
fiir die endlichen Offnungswinkel 
der Detektoren nur 12,2% gegen- gg! 
tiber der theoretischen Anisotro- 
pie von 16,7% einer (4+, 2*, 0*)- 
Kaskade. Die Analyse der Stér- vl ioet ———— = — 
kaskaden ergab, daB ein Teil Be ad io Me uae 
de Abweichung durch Bei- Fig. 7. Winkelkorrelation der 215 keV— 93 keV-yy- 


Kaskade. Die eingetragene Kurve ist das Resultat 
mischungen von Winkelkorrela- des Angleichs nach der Methode der kleinsten Fehler- 
2 c quadrate. Es sind noch keine Korrekturen fiir die 
tionen mit der 501 keV-Strah- Beimischungen anderer Kaskaden und ftir die end- 
rufen wird. Die lichen Offnungswinkel der Detektoren angebracht. Die 
lung hervorge aoe fn : Abschwachung der Winkelkorrelation durch innere 
volle Abweichung laBt sich auf Felder ist noch nicht berticksichtigt 
diese Weise nicht erklaren. Es 
ist deshalb anzunehmen, daB zusatzlich eine geringe Abschwachung der 


Winkelkorrelation durch inneratomare Felder vorliegt. 


O95) 


Die Stérung der 215 keV—93 keV-yy-Winkelkorrelation 
durch inneratomare Felder 


Auf Grund des groB8en Quadrupolmoments des Hf"*® und der langen 
Lebensdauer des 93 keV-Niveaus ist eine Stérung der Winkelkorrelation 
der 215 keV — 93 keV-yy-Kaskade durch Wechselwirkungen mit inner- 
atomaren Feldern naheliegend. 

Fig. 8 zeigt das Resultat einer Lebensdauermessung, die mit Hilfe 
eines schnellen Zeit-Impulshéhenkonverters in Verbindung mit einem 
428-Kanaldiskriminator ausgefiithrt wurde. Als Detektoren wurden 
NaJ(Tl)-Kristalle verwandt. Die in der gleichen Abbildung eingetragene 


6 BoDENSTEDT, E., H. J. KORNER, G. STRUBE, C. GUNTHER, J. RADELOFF u. 
E. Gerpau: Z. Physik 163, 1 (1961). 
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,prompte Kurve wurde mit einem Na®-Praparat gewonnen unter Ver- 
wendung der koinzidenten 512 keV-Vernichtungsquanten. Fiir diese 
Messung wurde die Einstellung der Einkanaldiskriminatoren auf die 
Energien 93 keV und 215 keV nicht verandert und die 512 keV-Quanten 
wurden durch ihren Compton-Untergrund nachgewiesen. Die Auswer- 
tung der Lebensdauer- 
messung ergab: 


4 


x 10% sec + 4%. 


Man entnimmt der Mes- 
sung, daB die Zeitauf- 
lésung der Apparatur 
ausreicht, um eine Mes- 
sung der differentiellen 
Winkelkorrelation fiir 


Typ= 153° 10 S44 % 


ynypte Ki i ul 
prompre Kurv rungszeiten auszufiih - 


ren. Es ist allerdings 
erforderlich, fiir die end- 
liche Zeitaufldsung zu 
korrigieren. In einer 
friiheren Arbeit’ wurde 
diese Korrektur aus- 
fiihrlich beschrieben. 
Das Resultat der 
Verzogerungsmessung ist 
in Fig. 9 dargestellt. 
a Man erkennt, daB der 
0 5 70 tinmps 15 Koeffizient 4, der Win- 
Fig. 8. Messung der Lebensdauer des 93,33 keV-Niveaus. Die kelkorrelation um so 


prompte Kurve wurde mit Hilfe einer Na*?-Quelle aufgenommen ; i 
bei gleicher Einstellung der Einkanaldiskriminatoren kleiner herauskommt, je 


langer die Atomkerne 

im mittleren Niveau der Kaskade verweilen. Dies zeigt, daB tat- 
sdchlich eine geringe Stérung durch innere Felder vorliegt. 

Die beobachtete Zeitabhangigkeit von A, laBt sich beschreiben 


durch:: 4, () = Agl0) es Thiteed, SOo7sseo ONG! 
Der integrale Abschwachungskoeffizient betragt damit: 
Aer: 
oe ae ea 
7 BopEnstepT, E., H.J. KOrNeR, C. GUNTHER and J. RADELOFF: Nuclear 
Phys. 22, 145 (1961). 


= 0,86 + 0,05. 


verschiedene Verzdge-— 
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Mit dieser Korrektur fiir die Abschwachung durch innere Felder und 
unter Beriicksichtigung der Beimischung von Koinzidenzen mit der 
501 keV-Strahlung ergibt sich fiir die Koeffizienten der Winkelkorrela- 
tion der 215 keV — 93 keV-yy-Kaskade: 


W(@) =1 + (0,093 + 0,007) - P, + (0,014 + 0,009) - P,. 


A,(t) 
Q70 


008 


906 il 


O04 


[ 7 2 3 ¥ tin mps 


Fig. 9. Messung der differentiellen Winkelkorrelation der 215 keV—93 keV-yy-Kaskade fiir verschiedene Ver- 

zogerungen. Auf dem ZeitmaBstab ist die jeweils mittlere Verzégerungszeit # der registrierten Koinzidenzen 

aufgetragen. Die ausgezogene Kurve ist das Resultat eines Angleichs durch die Funktion A, (t) = A,(0)- eat 
an die MeBpunkte unter Beriicksichtigung der endlichen Zeitauflosung der Apparatur 


Der gr-Faktor des 2+-Rotationsniveaus 


Zur Bestimmung des g-Faktors des 2*-Niveaus wurde die Drehung 
der 215 keV —93 keV-yy-Winkelkorrelation in einem auBeren Magnet- 
feld untersucht. Um ausreichende Statistik zu erhalten wurde eine 
Dreidetektor-Koinzidenzapparatur verwandt®. Es war erforderlich, die 
Polschuhe sorgfaltig abzuschirmen, um St6rungen durch Compton- 
Streuung der 332 keV-, 444 keV- und 501 keV-y-Strahlungen zu ver- 
hindern. Es handelt sich um folgenden Effekt: 

Wenn y-Strahlen dieser Energien aus der Quelle nach oben oder 
unten in die Kobaltpolschuhe eindringen, kénnen sie nach einer Streu- 
ung um etwa 90° in die Detektoren gelangen. Bei einer Compton- 
Streuung um 90° erniedrigt sich ihre Energie auf ungefahr 200 keV — 
250 keV. Sie werden deshalb von den auf 215 keV eingestellten Ein- 
kanaldiskriminatoren mit groBer Wahrscheinlichkeit registriert. Da alle 
drei y-Strahlungen mit der 93 keV-y-Strahlung in Koinzidenz sind, 
liefert dieser Effekt Stérkoinzidenzen in erheblicher Intensitat. 

Wie haben die Polschuhe mit Blei abgeschirmt und die Oberflache 
des Bleis noch einmal mit Silber verkleidet, um die riickgestreute K- 
Strahlung des Bleis zu absorbieren. Die genaue Konstruktion der Ab- 
schirmung geht aus Fig. 10 hervor. Wir priiften die Wirksamkeit der 

Z. Physik. Bd. 165 5 
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Abschirmung in folgender Weise: Die Winkelkorrelation der 215 keV — 
93 keV-yy-Kaskade wurde einmal in dieser Anordnung und dann bei 
herausgezogenen Polschuhen gemessen. Der Vergleich zeigte, daB der 
Streueffekt bis auf einen kleinen Rest eliminiert war, der die Messung 
des g-Faktors nicht mehr beeintrachtigte. 

Es war oben erwahnt worden, da8 bei schmaler Einstellung auf die 
93 keV- und 2145 keV-Photolinien tiber 30% der Koinzidenzen von 
anderen Kaskaden herrithren. Stérend sind fiir die Messung der Drehung 
der Winkelkorrelation im 93 keV-Niveau alle diejenigen Kaskaden, die 
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Fig. 10. Skizze der Abschirmung der Polschuhe und der NaJ(Tl)-Kristalle ftir die Messung der Winkel- 
korrelation der 215 keV—93 keV-yy-Kaskade in einem auBeren Magnetfeld 


nicht tiber das 93 keV-Niveau fiithren. Man muB diese St6rkoinzidenzen 
vom MeBresultat abziehen. Dazu muB man erstens ihren absoluten Anteil 
und zweitens ihre Winkelkorrelation kennen. 


4. Um den genauen Anteil zu bestimmen, wurde in der Anordnung 
fiir die Messung der Winkelkorrelation im Magnetfeld das Koinzidenz- 
spektrum mit der 215 keV-Strahlung fiir alle drei Detektoren aufge- 
nommen. Die Detektoren wurden unter einem Winkel von 120° auf- 
gestellt. Fig. 11 zeigt eine der drei aufgenommenen Kurven. Die Ana- 
lyse ergibt, daB bei der in der Abbildung eingetragenen Einstellung des 
Einkanal-Diskriminators auf die 93 keV-Photolinie 66,9% der Koinzi- 
denzen von der 93 keV-Strahlung herriihren und 33,1% vom Compton- 
Untergrund héherenergetischer Linien. AuBerdem wurde die zeitliche 
Veranderung dieses Koinzidenzspektrums beobachtet. Mit dem zeit- 
lichen Abklingen der 5,5 h Aktivitat des Hf*°™ tritt der Hf8!-Unter- 
grund bei 133 keV hervor. Die Analyse ergab, da bei Verwendung 
von 83,6%igem Hf!” (mit einem Gehalt von 10% Hf!8°) bei nur ein- 
maligem Bestrahlen jeder Probe der Beitrag von Hf'8! bei der Messung 


| 
| 
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der Winkelkorrelation der 215 keV — 93 keV-yy-Kaskade vernachlissig- 
bar klein ist. Vorausgesetzt ist eine Beschrankung der MeBdauer auf 
die ersten vier Halbwertszeiten nach der Bestrahlung. 


2. Zur Messung der Winkelkorrelation des Untergrundes wurden die 
Fenster der Einkanaldiskriminatoren der niederenergetischen Strahlung 
rechts neben den 93 keV-Photopeak gesetzt. Die Einstellung ist in 
Fig. 11 eingetragen. Bei dieser Ein- 


. : ye ie 10% 
stellung ist der Anteil an Stérkoinzi- wie) 
denzen des Hf!*! gréBer. Er betrug 
im Mittel 1,6% und wurde bei der 
Auswertung beriicksichtigt. fe 

0901 
“ae 93 keV 
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Fig. 11. Koinzidenzspektrum mit der 215 keV-Linie. Fig. 12. Messung des g-Faktors des 2+-Niveaus. 
In der Figur sind die Einstellungen der Einkanal- t MeBpunkte der Winkelkorrelation der 215 keV 
diskriminatoren der niederenergetischen Strahlung ftir -—93 keV-yy-Kaskade ohne duBeres Magnetfeld. 
die Messung a der Winkelkorrelation der 215 keV— r Messung der gleichen Winkelkorrelation in 
93 keV-yy-Kaskade und 6 der Winkelkorrelation einem duBeren Magnetfeld von 42500 GauB bei 


zwischen der 215 keV-y-Strahlung und dem Compton- Feldrichtung 4}. ? entsprechende Messung bei 
Untergrund der héherenergetischen Linien eingetragen Feldrichtung L 


Die Verschiebung der Winkelkorrelation der 215 keV — 93 keV-yy- 
Kaskade wurde bei einem 4uf8eren Magnetfeld von 42500 Gau8 unter- 
sucht. Die Konstruktion des Magneten wurde in einer friiheren Arbeit 
beschrieben®. Es wurde alle 15° zwischen 60° und 180° gemessen. Nach 
Subtraktion des Stérungsuntergrundes unter der 93 keV-Photolinie 
ergaben sich die in Fig. 12 dargestellten Kurven. 


Bei der Auswertung haben wir eine eventuelle Magnetfeldabhangig- 
keit der Stérungen durch innere Felder zugelassen, wie sie kiirzlich 
von R. STIENUNG und M. DeutscH? im Falle von Gd?*4 gefunden wurde. 

5* 
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Der Angleich nach der Methode der kleinsten Fehlerquadrate ergab: 
G,(B) = (0,98 + 0,015) - G,(0), 


wo: Gy= rao = integraler Abschwachungskoeffizient , 
2 
d.h., es liegt innerhalb der MeBgenauigkeit keine Beeinflussung der 
Stérung durch das duBere Magnetfeld vor. Fir den mittleren Pra- 
zessionswinkel ergibt die Auswertung: 


@, tT = 1,66 + 0,13. 


In das Endresultat fiir den g-Faktor gehen die Fehlergrenzen der Le- 
bensdauermessung entscheidend ein. Unsere direkte Lebensdauer- 
messung hatte ergeben: 

Dy 4,55: 10°® sec + 4% 


in Ubereinstimmung mit Messungen von A.W. SunyAr® und M. Birk. 
et al.8 Die Genauigkeit ist begrenzt durch systematische Fehler bei ' 
der Zeiteichung. 

Eine véllig unabhangige Information iiber die Lebensdauer der 
Rotationsniveaus von Hf erhalt man aus den experimentellen Daten 
iiber den Wirkungsquerschnitt fiir Coulomb-Anregung und die totalen 
Konversionskoeffizienten. Der theoretische Zusammenhang ist®: 

T, = In 2 + (227+ 1) 4 . 
(4 + a) + 1,23 - 10°? (4E)®- B(E 2) -<1,21;, KO: (21; +1 


[sec], 


wenn man AE in MeV und B(£2) in der Einheit ec? - 10-48 cm! einsetzt. 
Mit den experimentellen Werten: 
«(93,3 keV) =5,14+0,361 und B(E2) = 4,35 +0,20% 
“(215 keV) = 0,200 + 0,016! 
a (332,5 keV) = 0,0526 + 0,00451 
a (443,8 keV) = 0,0249 + 0,0022! 
ergibt sich fiir die Halbwertszeiten der einzelnen Rotationsniveaus 
von Hi: T, (93,33 keV) = 1,49 - 10 sec +L 7,5% 
T, (308,6 keV) = 8,1 - 1074 sec + 5 % 
T; (641,1 keV) = 9,6 - 10° sec + 5% 
T, (1084,9 keV) = 2,22 - 107% sec + 5%. 


8 Sunyar, A. W.: Phys. Rev. 98, 653 (1955). 

84 Birk, M., G. GoLtpRING and Y. WoLFson: Phys. Rev. 116, 730 (1959). 

® AtpER, K., A. Bour, T. Huus, B. Morretson and A. WINTHER: Rev. Mod. 
Phys. 28, 432 (1956). 

10 HANSEN, O., M.C. OLESEN, O, SKILBREID and B. ELBExk: Soll erscheinen in 
Nuclear Physics. 
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Fiir die Auswertung des g-Faktors des 93 keV-Niveaus wurde der Mittel- 
wert aus unserer direkten Messung und dem aus dem Coulomb-Wir- 
kungsquerschnitt errechneten Wert verwandt. Das Resultat fiir den 
g-Faktor ist damit: 


&p(2*-Niveau) = + 0,371 + 0,032. 


Der gr-Faktor des 4+-Rotationsniveaus 


Wegen der kurzen Lebensdauer des 308,6 keV-Niveaus (8 x 107 sec) 
sind die durch ein auBeres Magnetfeld erzielbaren Drehungen der 
Winkelkorrelationskurven auBerordentlich klein. Die Messung erfor- 
dert deshalb besonders hohe 
Gesamtkoinzidenzzahlen. Um =z 
hohe Zahlraten zu erhalten, 
haben wir fiir diese Messung 
alle héherenergetischen y-Li- 
nien verwandt, die mit der 
215 keV-Linie in Koinzidenz 
sind. Es wurde ein Magnetfeld 
von +53 200 Gau8 angewandt. 

Das Resultat der Messung 
ist in Fig. 13 dargestellt. Die 
Auswertung ergab eine Ver- 
schiebung von: 

wp: tT =0,91°+18%. 095 
Eine kleine Korrektur fiir die 
zusatzliche Drehung, die bei 
einem Teil der registrierten 
Koinzidenzen im 641,1 keV 
und im 1084,9 keV-Niveau auf- 
tritt, ist in dieser Zahl enthal- 
ten. Es wurde auBerdem be- 
riicksichtigt, daB in dem auf 

Fig. 13. Messung des g-Faktors des 4+-Niveaus. @ Winkel- 


die 215 keV-Photolinie elnge- korrelation der 215 keV-y-Strahlung mit hdherenergeti- 


stellten Einkanaldiskrimina- schen Linien in einem 4uBeren Magnetfeld von 53200 Gau8 
bei Feldrichtung UY . © entsprechende Messung bei Feld- 


tor der Com pton-Untergrund richtung fh Der Durchmesser der eingetragenen 
hGherenergetischer Linien mit- MeBpunkte entspricht dem Fehlerintervall 
registriert wird. 

Die Lebensdauer des 308,6 keV-Niveaus wurde von A. W. SuNYAR™ 


direkt gemessen zu: T, = 6-10 sec + 25 of, 


11 Sunyar, A. W.: Proc. U. N. Internat. Congr. Peaceful Uses At. Energy 2nd, 
Geneva 14, 347 (1958). 
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Fiir die Berechnung des g-Faktors haben wir jedoch den genaueren 
Wert von: 
Ly eae 81 e 1052 SEC == 5% 


verwandt, der aus dem Wirkungsquerschnitt fiir Coulomb-Anregung 
errechnet wurde. Das Resultat ist: 


&p(4t-Niveau) = + 0,5 + 0,1. 


Diskussion 
Die Messungen der Winkelkorrelationen der 332 keV — 215 keV- und 
der 215 keV —93 keV-yy-Kaskaden bestatigen die Interpretation der 
tiefsten Niveaus von Hf!®° als (0*, 2*, 4*, 6*)-Rotationsbande. Auf 
Grund der beobachteten Anomalien der Konversionskoeffizienten! ware 


Tabelle. Retardierung dey auf Grund der K-Auswahlregel verbotenen Ubergénge 


Ubergangswahrscheinlich- 
AE Multipolaritat keit in Einheiten der AK —3 

(EA bzw. MA) | Weisskopf-Abschatzung ‘ 
fiir Einteilchentibergange 


58 keV E1 2-10-27 7 
M2 Op 7a Ome 6 

keV 
Oba. te Po O22 5 


eine Prazisionsmessung dieser Winkelkorrelationen interessant, um 
nachzupriifen, ob die Multipolaritaten der y-Ubergange innerhalb der 
Rotationsbande védllig rein sind. Das Zerfallsschema von Hf®°™ ist 
jedoch fiir Prazisionsmessungen dieser Winkelkorrelationen nicht gut 
geeignet, da jede Messung durch Beimischungen anderer Kaskaden 
gestort ist. Die Messung der Winkelkorrelation der 501 keV — 332 keV- 
yy-Kaskade zeigt, daB der 501 keV-Ubergang eine gemischte Multi- 
polaritat hat. Die Analyse ergab 3,5% M2 und 96,5% E3. Es ist nahe- 
liegend, daB dieses ungewohnliche Mischungsverhaltnis auf Grund der 
K-Auswahlregel zustande kommt. Bekanntlich ist die lange Lebens- 
dauer des 1142,4 keV-Niveaus von H{®° eine Folge der K-Auswahlregel. 
Fiir alle y-Ubergainge vom 8--Niveau auf die Niveaus der Rotationsbande 
ist: AK =8. Die niedrigste erlaubte Multipolaritat ist danach M8. 
Die beobachteten y-Uberginge vom 8--Niveau auf das 8*-Niveau und 
auf das 6*-Niveau haben jedoch die Multipolaritaten E1 bzw. 3,5% 
M2+96,5% E3. Diese Multipolaritaten sind nach der K-Auswahlregel 
hochgradig verboten und es ist aufschluBreich, die Verlangsamung dieser 
Ubergiinge in der Einheit der WeiBkopf-Abschatzung fiir Einteilchen- 
libergange auszudriicken (s. Tabelle). Die Daten zeigen, daB die Re- 
tardierung der Uberginge mit abnehmendem AK — 4 schnell abnimmt. 
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Der gp-Faktor des 93 keV-Niveaus: 


&r = 0,371 + 0,032 


liegt etwas unterhalb von Z/A. Er ist jedoch gréBer als der von S.G. 
NILsson und O. Prior berechnete Wert von 0,280. Diese Abweichung 
scheint systematisch zu sein; denn auch die experimentellen g,-Fakoren 
der benachbarten gg-Kerne (W18412, Qs!86 6,13 und Os!884) liegen etwas 
oberhalb der theoretischen Werte. 

Es ist befriedigend, daB der g,-Faktor des 4t-Niveaus innerhalb der 
MeBungenauigkeit mit dem des 2*-Niveaus zusammenfallt. Diese Uber- 
einstimmung bestatigt das Kollektivteilchenmodell. Uns ist kein weiterer 
Fall bekannt, wo bisher der g-Faktor eines 4*-Rotationsniveaus ge- 
messen wurde. Der experimentelle Wert kénnte durch den folgenden 
systematischen Fehler etwas vergr68ert sein: Nach der Konversion vor- 
nehmlich des 58 keV-Ubergangs weist die Atomhiille in der L- und M- 
Schale Liicken auf, die Paramagnetismus zur Folge haben. Dieser Para- 
magnetismus erhéht das effektive Magnetfeld am Kernort und ver- 
groBert die Drehung der Winkelkorrelationskurven. Man weif zwar, 
daB die inneren Elektronenschalen durch Réntgeniiberginge in etwa 
107 sec wieder aufgefiillt werden, so da8 man im allgemeinen keine 
groBen Effekte erwartet. Im vorliegenden Fall ist die Gesamtdrehung 
der Winkelkorrelation jedoch so klein, daB das Resultat fiir St6rungen 
der beschriebenen Art besonders empfindlich ware. Daf die beiden 
experimentellen Werte fiir die g-Faktoren des 2*- und des 4*-Niveaus 
innerhalb der MeBungenauigkeit tibereinstimmen, ist ein starkes Argu- 
ment dafiir, daB dieser Effekt klein ist. 


Wir danken Herrn Prof. W. JENTSCHKE fiir die groBztigige Férderung dieser 
Untersuchungen und sein stetiges Interesse an unseren Messungen. Wir sind 
Herrn Dr. A. RoGGENBucK fiir die Herstellung der verwendeten Praparate zu 
Dank verpflichtet. Herr K. AverBacH, Frl. L. Maver und Frau A. SEEMANN 
halfen bei den umfangreichen Messungen und Auswertungen. Wir danken auBer- 
dem Herrn E. Karisson* fiir seine Mitarbeit und zahlreiche Diskussionen und 
Vorschlage wahrend seines Gastaufenthalts an unserem Institut. Die zahlreichen 
Bestrahlungen wurden von der Reaktorstation Geesthacht ausgeftihrt. Das 
Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft forderte diese 
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* Universitat Uppsala. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Uber die Kernquadrupolmomente 
der Bariumisotope Ba'* und Ba’ 


Von 
H. Bucxa, H. KoprFERMANN und G. zu PUTLITZ 


(Eingegangen am 23. August 1961) 


Die magnetischen Kerndipolmomente der beiden stabilen ungeraden 
Bariumisotope Ba!** und Ba1%’, die beide den Kernspin J =3/2 haben, 
wurden von Watcutir! zu pu} = +.0,832293 £0,000025 und yp? = 
+0,931074 £0,000055 Kernmagnetonen gemessen. Zur Bestimmung 
der elektrischen Kernquadrupolmomente dieser beiden Isotope wurden 
in der vorliegenden Arbeit die Hyperfeinstrukturaufspaltungen des 
6s 6p°P,-Terms im Barium I-Spektrum mit der Doppelresonanz- 
methode? untersucht. 

Die zur Anregung des 3P-Terms benutzte Spektrallinie 2 =7911 A 
(6s?4S,—6s 6p 3P,) wurde mit einer in einem statischen Magnetfeld Hy 
angeordneten Hohlkathode intensiv erzeugt. Das Magnetfeld H, 
konnte so gewahlt werden, daB jeweils nur ein einzelner Hyperfein- 
strukturterm des *P,-Zustandes der ungeraden Bariumisotope durch 
eine bestimmte Zeeman-Komponente des anregenden Lichts der geraden 
Bariumisotope (78% im natiirlichen Isotopengemisch) besetzt wurde. 
Zur Resonanzabsorption diente ein Bariumatomstrahl, in dem ent- 
sprechend der natiirlichen Isotopenhaufigkeit Ba1*> mit 6,6% und Bal? 
mit 11,3% vertreten waren. 

Der 3P,-Term spaltet bei einem Kernspin J =3/2 in die Hyperfein- 
strukturterme mit den Gesamtdrehimpulsquantenzahlen F = 5/2, 3/2 und 
1/2 auf. Die Abstande der Hyperfeinstrukturterme wurden durch Beob- 
achten der Hochfrequenziibergange JF = --1 im duBeren Magnetfeld 
H =0 wie folgt bestimmt (in MHz): 


Tabelle 


Ubergang Bat85 Bas? 


Y5/2—3/2 
Y3/2—1/2 


2536,8+0,5 | 2824,5 + 0,5 
1603,5 + 0,5 | 1819,6+0,5 

1 Watcuii, H.E.: Phys. Rev. 102, 1334 (1956). 

2 KastLer, A., et J. BRossEL: C, R. Acad. Sci., Paris 229, 1213 (1949). — Kast- 
LER, A.: J. Opt. Soc. Amer. 47, 460 (1957). 
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Aus diesen vorlaufigen Frequenzmessungen ergeben sich die magne- 
tischen Aufspaltungsfaktoren A und die elektrischen Quadrupolwechsel- 
wirkungskonstanten B entsprechend 


Ys /e—3/2 = §/2A + 5/4B 
und 


Y3j2=1/2 = 3/2A—9/4B 


fiir Ba! zu A> —1028,3 MHz, B85 — — 27,4 MHz, fiir Ba!®? zu Al8? — 
1150,6 MHz, Bl — — 41,7 MHz. Fiir die elektrischen Kernquadrupol- 
momente erhalt man 

CS = 10D as- Vout? om= .unid:) OF ss -'0, 36> 1058" cine 


und fiir das Verhaltnis der beiden Kernquadrupolmomente Q187/Q185 
— tae 
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Aus dem Max Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg, 
und dem Institut fiir Kernphysik der Universitat zu K6ln 


Untersuchungen an einem Gasszintillationszahler* 


Von 
W. Lorenz** und K.H. LAUTERJUNG *** 


Mit 4 Figuren im Text 
(Eingegangen am 18. Juli 1961) 


In einem Gasszintillationszahler mit Argon als Fillgas und Anthrazen, Natrium- 
salizylat, Quaterphenyl und Diphenylstilben als Wellenlangenschieber wurde die 
Abhangigkeit der Lichtausbeute und der Energieauflosung vom Fiilldruck unter- 
sucht. Mit Diphenylstilben als Wellenlangenschieber wurden Lichtausbeute und 
Energieauflésung fiir Argon- und Xenonfillung in Abhangigkeit vom Druck ver- 
glichen. 


Einleitung 


Seit einiger Zeit werden Edelgase als Leuchtsubstanzen in Szin- 
tillationszahlern verwendet!~®. Diese Gasszintillationszahler haben gute 
Energieauflésung, geringe y-Empfindlichkeit und hohe Zeitauflésung. 
Da das Szintillationslicht der Edelgase tiberwiegend im kurzwelligen 
Ultraviolett®? emittiert wird, mu es mit festen organischen Fluores- 
zenzstoffen als Wellenlangenschieber in den Empfindlichkeitsbereich 
des Multipliers transformiert werden. Daneben sind aber auch Gas- 
szintillationszahler ohne Wellenlangenschieber erprobt worden®:®. 


In der vorliegenden Arbeit wurden Lichtausbeuten und Energieauf- 
lésung eines Gasszintillationszahlers in Abhangigkeit von verschiedenen 
Parametern, wie Art und Reinheit des Edelgases, Art des Wellenlangen- 
schiebers, Temperatur der Kammer, Kammergeometrie, Praparatgeo- 
metrie und Fiilldruck untersucht. 


* Herrn Fritz KircHNER zum 65. Geburtstag gewidmet. 

*xx MPI Heidelberg. 

xxx Universitat zu Kéln. 
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Versuchsanordnung 


, 


apparatur (Fig. 1) enthielt 
einen Kalziumofen mit einem 
Heizrohr aus Supremaxglas 
und eine glaserne Umwalz- 
pumpe fiir die Gaszirkula- 
tion. Die Rohrleitungen der 
Reinigungsanlage waren aus 
Jenaer Glas. Die Anlage 
arbeitete mit einem Fiill- 
druck von 750 Torr bei 
einer Ofentemperatur von 
550° C. Die Szintillations- 
kammer und die Absperr- 
hahne waren aus Messing. 
Die Gesamtanlage konnte 
auf 10-5 Torr evakuiert wer- 
den. 

Fig. 2 zeigt einen Schnitt 
durch die  Szintillations- 
kammer. Am _ Boden des 


Nickeldraht 


kahltinger 


Umwalzpumpe 


Bei den Messungen wurden als Fiillgase Argon reinst (99,99 %) 
und spektralreines Xenon verwendet. 


Die Reinigungs- und Fiill- 


GaseinlaB 


Aa/zium -Ofen 


Gasein/ap 


Fig. 1. Reinigungs- und Fiillapparatur. V Vakuummeter, 
MV Manovakuummeter, K Kihlfinger 


5 /anovakuum- 
meter 


Praparat 


Fig. 2. Szintillationskammer 


Szintillationsvolumens befand sich ein Po?! «-Praparat als Strahlen- 
quelle. Eine Messinghiilse blendete ein «-Biindel mit einem Offnungs- 
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winkel von 110° aus. Auf Boden und Wand des Szintillationsvolu- 
mens wurde zunachst MgO aufgeraucht. Darauf und auf die Innen- 
seite des Kammerfensters wurde anschlieBend der Wellenlangenschieber 
(Anthrazen, Quaterphenyl bzw. Diphenylstilben) in diinner Schicht auf- 
gedampft. Natriumsalizylat wurde in Methylalkohol gelést und direkt 
auf die Kammerwandungen und das Fenster aufgespriiht. Der Kiihl- 
finger hatte drei Funktionen. Erstens diente er zur Druckerzeugung. 
Durch Kiihlen des Fingers mit fliissiger Luft wurde in ihm das durch die 
Reinigungsanlage und Kammer zirkulierende Argon zum Teil konden- 
siert. Nach Entfernen des Kiihlmittels verdampfte das fliissige Argon 
in die Kammer, in der sich durch Gasablassen der gewiinschte Fiilldruck 
einstellen lieB. Zweitens ersetzte der Kihlfinger bei Xenon die Reini- 
gungsanlage. Der Partialdruck des Xenon ist bei der Temperatur der 
fliissigen Luft so niedrig, da8 Xenon im Kiihlfinger kondensiert und alle 
nicht kondensierten Gasreste abgepumpt werden k6énnen. Drittens 
wurde durch Kiihlen des Fingers mit einer Kaltemischung aus Trocken-_ 
eis und Azeton wahrend der Messungen eine gute Konstanz der Licht- 
ausbeute des Gasszintillationszahlers erreicht. 

Die Analyse der Gasszintillationen geschah mit einem Szintillations- 
spektrometer bestehend aus Multiplier, Linearverstarker, Einkanaldiskri- 
minator und Zahlgerat. 

Ergebnisse 

Die relative Halbwertbreite der 5,3 MeV Po «-Linie diente als MaB 
fiir die Energieauflésung, die Impulshéhe des Maximums der Linie als 
MaB fiir die Lichtausbeute des Gasszintillationszahlers. In Fig. 3 sind 
die MeBergebnisse fiir Argon und vier Wellenlangenschieber aufgetragen. 
Die Fluoreszenzstoffe Diphenylstilben, Quaterphenyl, Natriumsalizylat 
und Anthrazen wurden wegen ihrer kurzen Abklingzeit, hohen Quanten- 
ausbeute und wegen ihres niedrigen Dampfdrucks gewahlt. Die Schicht- 
dicken der Wellenlangenschieber auf dem Kammerfenster waren: Di- 
phenylstilben 45 ug/cm?, Quaterphenyl 40 ug/cm?, Natriumsalizylat 
75 pg/cm? und Anthrazen 110 ug/cm®. Die optimale Schichtdicke3.10 
liegt zwischen 30 und 100 ug/cm®. Diagramm a zeigt fiir die vier Wellen- 
langenschieber die Abhangigkeit der Lichtausbeute vom Fiilldruck. 
Danach verhalten sich die Lichtausbeuten des Argonzahlers bei 4 at 
Filldruck mit den Wellenlangenschiebern Diphenylstilben, Quater- 
phenyl, Natriumsalizylat und Anthrazen wie 1,00:0,81:0,65:0,34. (Fiir 
die verhaltnismaBig niedrige Lichtausbeute des Argon-Anthrazen- 
Zahlers diirften Tetrazenverunreinigungen verantwortlich sein.) Die 
Anderungen der Lichtausbeute mit dem Fiilldruck sind auf die druck- 
bedingten Anderungen der Ausdehnung des «-Biindels und auf die sich 
damit dndernden optischen Reflexionsverhaltnisse im Szintillations- 


10 Norturop, J.A.: Rev. Sci. Instr. 29, 437 (1958). 
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volumen zuriickzuftihren (,, Kammergeometrie-Effekt‘‘), und zwar lassen 
vor allem die weniger guten Reflexionsbedingungen in der unmittelbaren 
Quellenumgebung die Lichtausbeute bei héheren Fiilldrucken, d.h. 


kleineren Reichweiten der «- 
Teilchen, merklich absinken. 
Da im Falle des Natrium- 
salizylats der Wellenlangen- 
schieber bis dicht an das Pra- 
paratrohrchen reichte, blieb hier 
die Lichtausbeute konstant. In 
Diagramm b ist die Energie- 
aufldsung des Argonzahlers fiir 
die vier Wellenlangenschieber 
in Abhangigkeit vom Fiilldruck 
aufgetragen. Die Halbwert- 
breite war von 2 bis 7 at prak- 
tisch konstant und zeigte bei 
noch hdheren Drucken einen 
leichten Anstieg, der durch die 
endliche Ausdehnung des Prapa- 
rates gedeutet werden konnte. 
Die von SAYRES und Wu® be- 
obachtete starke Druckabhan- 
gigkeit der Energieauflosung im 
Bereich von 2 bis 4 at konnte 
experimentell als Geometrie- 
effekt bei zu groBen Offnungs- 
winkeln des «-Biindels (180°) 
erklart werden. 

Mit der 110°-Ausblendung 
und Diphenylstilben (45 ug/cm? 
auf dem Kammerfenster) wur- 
den Xenon und Argon mit- 
einander verglichen (Fig. 4). 
Bei diesen Messungen wurde 
ein ausgesuchter Multiplier 


60 Tr i =F 1 
00 
eA Se a 
e) 
40 Ae ee 


exe Gare Ga acest 


x 
30 3 


20 


Lithtousbeute in willk Eirrhelten 


70 4 
0 —— aah a — | a 
iY) 2 y 6 6 at 7 
Fullaruck 


Halbwertbre/re 


Fuilldruck 


Fig. 3a u. b. Vergleich der Wellenlangenschieber, 
a Lichtausbeute, b Energieauflosung in Abhangigkeit 
vom Argon-Fiilldruck. 
O Diphenylstilben, 
@ Quaterphenyl, 
x Natriumsalizylat, 
A Anthrazen 


mit Argon 


RCA 6342 benutzt. Diagramm a zeigt die Lichtausbeute als Funktion 
des Fiilldrucks. Der Kammergeometrieeffekt, d.h. das Absinken der 
Lichtausbeute mit wachsendem Druck, war bei Xenon wegen der kleine- 
ren Reichweite der «-Teilchen starker ausgepragt. Bei 2 at verhielten 
sich die Lichtausbeuten von Xenon und Argon wie 5:1. Diagramm b 
zeigt den Verlauf der Energieauflésung. Sie war fiir 5,3 MeV «-Teilchen 
mit Xenon optimal 6,5%, mit Argon 11,0%. 


Lichtausheute in willk. Einhe/ten 


Halbwertbreite 
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Bei einem Szintillationsspektrometer ist die Halbwertsbreite um- 
gekehrt proportional zur Wurzel aus der Lichtausbeute. Der bei Xenon 
gemessene starke Anstieg der Halbwertsbreite mit wachsendem Druck 
kann nicht allein durch das von dem Kammergeometrie-Effekt verur- 
sachte Absinken der Lichtausbeute gedeutet werden. Vielmehr kommt 
hier noch ein weiterer Effekt, 
der ,,Praparatgeometrie-Effekt", 
: hinzu. Er tritt dann auf, wenn 
50} + die Reichweite der «-Teilchen 
in die GroBenordnung des Prda- 
paratdurchmessers fallt. Dann 
durchlaufen namlich die unter 
flachen Winkeln austretenden 
JOP |  «-Teilchen je nach ihrem Ent- 

stehungsort verschieden lange 
“| | Strecken auBerhalb der Messing~ 


60 >> ot 


40\}- + 


den Wellenlangenschieber bessere 
Reflexionsverhaltnisse als im 
Inneren der Hiilse vorliegen. 
gi__1____1____1_____1____! J adurch entsteht eine zusatz- 


faltaruch liche VergroéBerung der Halb- 
wertbreite. 

Wahrend die diinnen An- 

Hd thrazenschichten auf dem Kam- 

° merfenster durch Liegen an Luft 

70 2 angegriffen wurden und dann 

7 eine geringere Quantenausbeute 

verursachten, zeigten die an- 
Q 2 4 6 é at 7 


: deren Wellenlangenschieber keine 

Fiilldruck shnbeds Veri : 
Fig. 4au.b. Vergleich von Xenon mit Argon. a Licht- ieiipistieii s> eranderungen. Die 
ausbeute, b Energieauflo6sung in Abhangigkeit vom Lichtausbeute des abgesperrten, 
er eee Gee nicht gekiihlten Gasszintillations- 
2 Argon zahlers nahm mit der Zeit all- 
mahlich ab. So war die Licht- 
ausbeute des Argonzahlers mit Diphenylstilben bzw. Quaterphenyl 
nach 100 Std um 20% gesunken. Diese Vergiftung des Szintillations- 
gases erfolgt vermutlich durch organische Dampfe aus dem Wellen- 
langenschieber und den Dichtungen™. Dafiir spricht auch die Tatsache, 
daB bei unseren Messungen durch nachtragliches Kiihlen der Kammer 


mit einer Kaltemischung ein Wiederansteigen der Lichtausbeute 
beobachtet wurde. 


\ mit Diphenylstilben 


~~ 1. NorTHROP, J.A., and J.C. Gursxy: Nucl. Instr. 3, 207 (1958). 


hiilse, wo durch das MgO und — 
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Experimenteller Nachweis der Phasenschiebung 
von Elektronenwellen 
durch das magnetische Vektorpotential * 


Von 
H. Borerscu, H. Hamiscu, K. GROHMANN und D. WoHLLEBEN 
Mit 10 Figuren im Text 
(Eingegangen am 12. Juli 1961) 


Zum Nachweis der phasenschiebenden Wirkung des magnetischen Vektorpotentials 
auf Elektronenwellen wurde ein Zweistrahl-Interferometer benutzt, in dem die 
beiden Wellenfelder ein mit dem magnetischen FluB erfiilltes Gebiet umgeben, ohne 
es zu durchdringen. Die Interferenzfigur kann als Beugungserscheinung unter 
Beriicksichtigung der magnetischen Phasenschiebung mit Hilfe des Kirchhoffschen 
Beugungsintegrals behandelt werden. Als Folge der magnetischen Phasenschie- 
bung ergeben sich in Ubereinstimmung mit dem Experiment Unsymmetrien in der 
Intensitatsverteilung, die sich beim Umpolen des magnetischen Flusses spiegel- 
bildlich umkehren. 


1. Allgemeines 
W. EXRENBERG und R.E. Srpay?! und Y. AHARoNov und D. Boum? 
haben in ihren Arbeiten auf die Phasenschiebung von Elektronenwellen 
durch das magnetische Vektorpotential aufmerksam gemacht. Zum 
Nachweis einer Phasenschiebung schlagen sie Zweistrahl-Interferometer 
vor, in denen die beiden Wellenfelder ein mit dem magnetischen FluB ® 
erfiilltes Gebiet umgeben, ohne es zu durchdringen. Auf die Elektronen 
wirken also keine Lorentz-Krafte, die Elektronen treten direkt nur mit 

dem Vektorpotentialfeld in Wechselwirkung. 


Die dadurch bedingte Phasendifferenz ergibt sich zu 
é é 


(21 = Vektorpotential, ¢ = Elektronenladung, # = Wirkungsquantum, 
a3 = Wegelement in Strahlrichtung). 


Die Phasendifferenz kann zwar durch den von den interferierenden 
Elektronenwellen eingeschlossenen magnetischen Flu8 ausgedriickt 
werden, vom Nahewirkungsstandpunkt aus ist jedoch das Vektorpoten- 
tial als die physikalisch wirksame GréBe anzusehen. 


* Vel. auch Phys. Verh. 11, 179 (1960). 
1 EHRENBERG, W., u. R.E. Srpay: Proc. Phys. Soc. 62, 8 (1949). 
2 AHARONOV, Y., u. D. Boum: Phys. Rev. II 115, 485 (1959). 
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Zur Beobachtung der Phasendifferenz durch eine entsprechende 
Versetzung der Interferenzstreifen mu8 der magnetische Flu8 entweder 
raumlich oder zeitlich verandert werden. 


Den Fall der raumlichen FluBanderung verwirklichte R.G. CHAm- 
BERS?, der hinter dem elektrostatischen Biprisma eines Elektronen- 
interferometers einen spitz zulaufenden Eisenwhisker anbrachte*. Ent- 
sprechend dem sich stetig andernden Querschnitt des Whiskers andert 
sich der von den Elektronen umschlossene magnetische Flu8 und damit 
die Phasenschiebung. Die in Richtung der Achse des Whiskers auf- 
tretende kontinuierliche Phasenanderung hat eine Schragstellung der 
Interferenzstreifen zur Folge. Bei diesem Versuch wirkt jedoch infolge 
des aus dem Whisker radial austretenden Flusses auch die Lorentz-Kraft 
auf die Elektronen ein, so da wegen dieser Komplikation eine ein- 
gehende Diskussion? notwendig wurde. 


Um von vornherein den Einflu8 eines radialen Streufeldes zu ver- 
meiden, wurde in dieser Arbeit ein hinreichend homogener Flu8 zur 
Phasenschiebung verwandt. In diesem Falle ist eine zeitliche Verande- 
rung des Flusses zur Beobachtung der magnetischen Phasenschiebung 
erforderlich: 


Die Interferenzstreifen werden zunachst bei dem FluB ®, und danach 
bei dem FluB @, registriert. Der FluBanderung 14®=®@, — @, ent- 


spricht dann eine Anderung der Phasendifferenz von A (4 gy) = — S A®, 


die sich in einer entsprechenden Verschiebung des Interferenzstreifen- 
bildes 4uBert. Infolge des geringen Streuflusses kann die Wirkung der 
Lorentz-Kraft vernachlassigbar klein gehalten werden. 


2. Apparatur 


Zur Beobachtung der Interferenzstreifen-Verschiebungen durch zeit- 
liche Veradnderung des Magnetflusses wurde ein Elektroneninterfero- 
meter mit elektrostatischem Biprisma nach G. M6LLENSTEDT und 
H. DUKER* benutzt (Fig. 1). Die Koharenzbedingung® wurde durch 
eine Elektronenquelle von 200 A Breite vor dem Biprisma erfiillt. Die 
hinter dem Biprisma entstehenden Interferenzstreifen wurden elek- 
tronenoptisch 740fach auf die Photoplatte nachvergréBert. Der Bi- 
prismafaden, ein allseitig vergoldeter Spinnfaden, wurde auf der den 


* Fowrer, H.A., L. Marron, J.A. SIMPSON u. J.A. SUDDETH ersetzen den 
Biprismafaden durch einen Eisenwhisker. J. Appl. Phys. 32, 1153 (1961). 

3 CHAMBERS, R.G.: Phys. Rev. Lett. 5, 3 (1960). 

4 MOLLENSTEDT, G., u. H. DixEr: Z. Physik 145, 377 (1956). 

5 Borerscu, H., H. Hamiscu, D. WoHLLEBEN u. K. GROHMANN: Z. Physik 159, 
397 (1960). 
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Elektronen abgewandten Seite mit Permalloy bedampft und diente 
auf diese Weise selbst als FluBtrager, so daB eine Orientierung Flu8- 
trager—Faden nicht notwendig war. Die Messungen wurden mit einer 
Strahlenenergie von 34 keV durchgefiihrt. 

Der magnetische Flu8 lag immer in Fadenrichtung* und war homo- 
gen liber hinreichend groBe Bereiche des Fadens, so da der radiale 
StreufluB zu vernachlas- 
sigen war **. 

Das longitudinale | 
Streufeld, das durch den 


= Srah/quelle ‘ol 
Anodenblende 


Riickflu8 von den Faden- 

enden her entsteht, ist <U)V> )  pWlinderlinse 1 
. J VV 

bei dieser Anordnung 

so gering, daB wegen der SGDIEN plyincieiieen 


Lange der Aufdampf- 
schicht (7 mm) im Ver- = 
haltnis zu den iibrigen Di- I 
mensionen (Breite ~ Fa- 
dendurchmesser ~ 0,5 uw, 
Dicke einige 100 A) die 
Lorentz-Kraft des Streu- 
feldes nur zu Ablen- 
kungen der Elektronen® 
von 10° rad _ fiihren 
konnte. Diese Ablenk- 
winkel des Streufeldes 
kénnen gegen die Ab- 
lenkwinkel des Biprismas —> Bewegungsrichtung 
von einigen 40-5 rad und Fig. 1. Strahlengang im Interferometer 


Faden 

Eiprisma 
mit Umpo/spulen 
“—~Permalloyschicht 
Beobachtungsebene 


Lylinderlinse 3 


Linse 4 


* Die GréBe des Flusses in der magnetischen Schicht kann aus der Dicke der 
Permalloy-Schicht (#250 A), der Sattigungsmagnetisierung (*10* GauB) und 
dem Durchmesser des Fadens (#0,5u) zu ®=12,5-10°* Maxwell abgeschatzt 
werden. Das sind etwa drei FluBeinheiten, wobei die Flu8einheit aus Gl. (1) mit 
Ap=22 zu [®]=h/e definiert ist. 

xx Wegen der Verwendung einer strichférmigen Quelle parallel zum Faden 
iiberlagert sich in einem Punkt der Beobachtungsebene das Interferenzbild von 
Strahlenpaaren, die den Biprismafaden an verschiedenen Stellen passiert haben. 
Ware der Faden inhomogen bedampft, so wiirde jedes Strahlenpaar eine andere 
magnetische Phasenschiebung erleiden, was zu einem Verwischen der Interferenz- 
streifen fiihren miiBte. Da das Interferenzbild jedoch scharf blieb, wurde als Argu- 
ment dafiir genommen, da8 der auf Grund von Inhomogenitaten austretende 


Streuflu8 vernachlassigbar klein war. 
Ein weiterer experimenteller Nachweis hierfiir folgt in einer demnachst er- 


scheinenden Arbeit. 
6 Borrscu, H., W. Raitu u. H. WEBER: Z. Physik 161, 1 (1961). 
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gegen die Beobachtungswinkel 6/y>10~6 rad vernachlassigt werden (6 = 
Streifenabstand, y—Abstand Faden—Beobachtungsebene. Auch der 
von zwei interferierenden Strahlen umschlossene StreufluB betragt 
weniger als 10-3 FluBeinheiten und kann daher als klein gegen die Flu8- 
einheit vernachlassigt werden. 


Die Anderung des Flusses wurde durch Umpolen der Magnetisierungs- 
richtung erreicht. Zu diesem Zweck befand sich das ganze Biprisma 
im Innern zweier Spulen, mit denen die bendtigte Umpolfeldstarke von 
etwa 500 Oe erzeugt wurde. Um zu verhindern, daf durch dieses 
Spulenfeld auSerhalb des Biprismafadens befindliche ferromagnetische 
Substanzen beeinflu8Bt werden, wurden alle Teile in Nahe der Spulen 
aus Elektrolytkupfer angefertigt. Aus diesem Grunde durfte auch in 
diesem Teil der Apparatur keine magnetische Abschirmung vorgenom- 
men werden. Magnetische 50 Hz-Stérfelder (<10-* Oe) wirkten da- 
durch sehr stérend, konnten aber zum Teil durch eine Kompensations- , 
einrichtung ausgeschaltet werden. 


Nicht kompensierbare magnetische Gleichfeld-Schwankungen (Stra- 
Benbahn, U-Bahn) riefen jedoch noch zeitlich inkonstante, oftmals 
sprunghafte Streifenversetzungen hervor. Um diese zufalligen Streifen- 
versetzungen von den gesuchten zu unterscheiden, wurde von dem 
Streifensystem nur ein schmaler Bereich senkrecht zu den Streifen aus- 
geblendet und auf der Photoplatte registriert. Durch gleichmaBige 
Bewegung der Platte (0,5 mm/sec Vorschub) wahrend der Aufnahme 
wurde ein Streifensystem aufgezeichnet, an dem alle zeitlichen Schwan- 
kungen gut abzulesen sind. Die Fadenmagnetisierung wurde in gleichen 
Zeitabstanden umgekehrt, so daB sich die hierdurch hervorgerufenen 
periodischen Streifenversetzungen von zufalligen Streifenversetzungen 
unterscheiden lassen. 


3. Das elektrostatische Biprisma als Beugungsproblem 


Das im Strahlengang der Elektronen angebrachte elektrostatische 
Biprisma, bestehend aus dem schattenwerfenden Biprismafaden, dem 
elektrischen Feld des Fadens und dem magnetischen Flu8 auf dem 
Biprismafaden, kann als Beugungsanordnung zur Erzeugung von 
(Fresnelschen) Beugungserscheinungen in der Beobachtungsebene auf- 
gefaBt werden (Fig. 2). Dann kann mit Hilfe des Kirchhoffschen 
Beugungsintegrals die Einwirkung magnetischer Strukturen auf die 
Beugungserscheinung angegeben werden’. Fiir den vorliegenden ein- 


* Boerscu, H., H. Hamiscu, D. WoHLLEBEN u. K. GROHMANN: Z. Physik 164, 
55 (1961). 
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dimensionalen Fall gilt 


ca 


fore) aly 4 aes cae eee 2 
|p|? = c foe | (G zi a 5g } 2 ol ae : (2) 
Darin bedeuten i 
C =komplexe Konstante 


k =Wellenzahl, 
§ -=Abstand des Integrationspunktes vom Fadenmittelpunkt in der 


Biprismaebene, 
u =Koordinate des Aufpunktes in der Beobachtungsebene, 
x  =Entfernung Quelle—Biprisma. 
y =Entfernung Biprisma—Beobachtungsebene, 


Y_ =elektrische Phasenschiebung durch das Biprisma, 
@yu =Magnetische Phasenschiebung, 
O(€) =Amplitudenfunktion in der Biprismaebene. 


x-@ =; Te Quelle 


| Beobachtungs- 


Elektronenoptische Lichtoptisches EO 
Anoranung Analogon 


Fig. 2. Elektronenoptische Anordnung und ihr lichtoptisches Analogon 


Die Amplitudenfunktion wird bei einem Biprisma mit dem Faden- 

radius 7 O(é) =0 fiir |El<r 
Oil” sitet al er 

Im lichtoptischen Analogon (Fig. 2b) ist der Biprismafaden durch 
einen undurchsichtigen Schirm dargestellt. Die duBere Begrenzung des 
Beugungsobjektes ist soweit vom Biprismafaden entfernt, da® sie 
keinen EinfluB auf die Beugungserscheinungen hat. Zur Veranschau- 
lichung sind in den Fig. 2—7 und 10 die einzelnen Elemente des beugen- 
den Objektes entgegen den Voraussetzungen der Kirchhoffschen Formel 
raumlich auseinandergezogen dargestellt. 
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x ist die elektrische Phasenschiebung, die durch das elektrische Feld 
des Biprismafadens hervorgerufen wird und durch die die Elektronen 
und ebenso die Phasenflachen um den konstanten Winkel 6 umgelenkt 
werden. Sie wird gemessen zwischen dem Strahl, der durch den jeweili- 
gen Integrationspunkt & lauft und einem beliebig wahlbaren Bezugsstrahl 
der Anordnung. Als Bezugsstrahl wird hier aus ZweckmaBigkeits- 
griinden die Verbindung Quelle—Fadenmittelpunkt ( =0) zum Auf- 
punkt « gewahlt. Bei symmetrisch gebautem Biprisma wird dann 


Pe=t+khBpé, E<—r. 
Das elektrische Feld des Biprismafadens stellt also ein symmetrisches 


Phasenobjekt dar und wird im lichtoptischen Analogon (Fig. 2b) durch 
das Biprisma dargestellt. 


@y ist die magnetische Phasenschiebung zwischen dem Strahl. 
durch den Integrationspunkt € und dem Bezugsstrahl der Anordnung. © 
Da sich der magnetische FluB nur auf dem Faden befindet, ist der von 
diesen Strahlen umschlossene Flu8 konstant, und es wird nach Gl. (1) 


rae gee, 


Py = += 5 are 


Die durch den magnetischen Flu8 ® zwischen den beiden Wellen- 
feldern hervorgerufene Phasendifferenz Ay = — = @ wird also im licht- 
optischen Analogon (Fig. 2b) durch eine einseitig angebrachte, plan- 
parallele Phasenplatte dargestellt8. 


Damit ergibt sich die Intensitatsverteilung der Beugungsfigur in der 
Beobachtungsebene als Funktion des Aufpunktes w zu 


“5 Pow ED} a 


oder 
De 6 éa 


oo . 
ly)? = cfetneeg Mets 
r 


8 WEGENER, H.: Z, Physik 159, 243 (1960). 
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Die Intensitatsverteilung der Beugungserscheinung ist demnach nur 
dann symmetrisch in der Aufpunktskoordinate (besitzt also ein Sym- 
metriezentrum in “=0), wenn fiir die magnetische Phasenschiebung 


é 


Ag=-+n-a2 bzw. rs 


0 | 6 


=Fn-<, n =0, 1, 2, 3,.<: 


gilt. Dabei tritt im Symmetriezentrum fiir 1 =0, 2, 4, 6,... ein Maxi- 
mum der Intensitat (Poissonscher Streifen) und fiir 7 =1, 3, 5,... ein 
Minimum der Intensitat auf. Fiir alle anderen Werte der magnetischen 
Phasenschiebung 


Agp+-+%-z baew. 


e@ It 
pe ho 
ist die Intensitatsverteilung asymmetrisch. 


4. Verschiedene Beugungsobjekte 
und experimentell gewonnene Beugungserscheinungen 


a) Ohne Biprisma. Fadenspannung U;=0, also B=0. 


Objekt 1: ohne magnetischen Flu8B: ® =0, also Ay =0 (Fig. 3). Da 
nach Gl. (4) |y(u)|?=|y(—)|?, ist die Beugungsfigur symmetrisch. 


f-0 


=a [A] 
4-0 
Objekt 7 b 


1 


=H id) 7 u[A] 


Fig. 3. Lichtoptisches Analogobjekt des geerdeten (6 =0) und nicht mit Permalloy bedampften (4 m=0) 

Biprismafadens und die Photometerkurven* der Elektronenbeugungserscheinung. Zwischen den beiden 

Aufnahmen @ und b wurde ein ,,Umpolfeld‘‘ mit dem Spulenpaar erregt. Die geringe (nach dem Umpolen 

jedoch unveradnderte) Unsymmetrie riihrt davon her, daB die Kanten der Spaltblende der Fig. 1 nicht exakt 
parallel verliefen 


Objekt 2a: mit magnetischem FluB: = +@y, also Ag = — = Po 
(Fig. 4). Da infolge der Phasenschiebung nach Gl. (4) | y (w) |?=+=| y(— w)|?, 
ist die Beugungsfigur unsymmetrisch. 


* q = Photometer-Ausschlag mit unterdriicktem Nullpunkt in willkiirlichen 
Einheiten in den Fig. 3 bis 7 und 9 bis 10. 
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Objekt 2b: mit umgepoltem Flu8: 6=—@,, also Ap=+ = PD, 


(Fig. 4). Da nach Gl. (4) |(w)|?+|y(—w|? und |y(—w, — ®)|/?= 
|p(w, Do)|?, ist die Beugungsfigur unsymmetrisch und das Spiegelbild 
der Beugungsfigur des Objektes 2a. 

Fiir den vorliegenden Fall der Fresnelschen Beugung kann aus der 
Unsymmetrie der Beugungsfigur auf eine Unsymmetrie des beugenden 
Objektes geschlossen werden. Dabei la8t sich allerdings aus evmem 
Beugungsbild allein nicht entscheiden, ob die Unsymmetrie aus der 
Amplituden- oder der Phasenstruktur des Objektes herriihrt*. Da aber 


| 2a a 
B-0 
Say . = | i] 
Ayp--£@, | 
Objekt 2a 
| 
B-0 
Bsr) = Ps] 
Ap= +2@, 
Objekt 2b 


— — 
Si 0 7 u[zZ] 
Fig. 4. Lichtoptische Analog-Objekte des geerdeten (6 =0) und mit Permalloy bedampften (4 y+ 0) Bi- 
prismafadens und die Photometerkurven der Elektronenbeugungserscheinungen vor (2a) und nach (2b) 
dem Umpolen des magnetischen Flusses. Die Beugungsbilder sind asymmetrisch in den Intensitaten und 
in ihrer Lage zur optischen Achse. Bei FluBumkehr findet eine spiegelbildliche Umkehrung der 
Beugungsbilder statt 


der Biprismafaden samt Begrenzung ein symmetrisches Amplituden- 
objekt darstellt, kann nur die unsymmetrische magnetische Phasen- 
schiebung Ursache der Unsymmetrien der Beugungsbilder sein **. 


b) Biprisma mit kleinem Umlenkwinkel. U; > 0, also fh > 0. 

Objekt 3: ohne magnetischen FluB: ® =0, also Ag=0 (Fig. 5). 
Da nach Gl. (4) |p(u) |? =|y(—)|?, ist die Beugungsfigur symmetrisch. 

Objekt 4a: mit magnetischem Flu8: ®=+ @y, also Ag =— 5% 
(Fig. 6). Da nach Gl. (4) |(u)|?==|p(—)|?, ist die Beugungsfigur 
unsymmetrisch. 

Objekt 4b: mit umgepoltem Flu8: ®=— @,, also dg =+ = D, 
(Fig. 6). Da nach Gl. (4) |p(w)|?==|y(—w)|? und |p(—u, — ®,) |? = 
|y(u, Dy)|?, ist die Beugungsfigur unsymmetrisch und das Spiegelbild 
der Beugungsfigur des Objektes 4a. 


* Bei Fraunhoferscher Beugungsanordnung laBt dagegen eine unsymmetrische 
Beugungsfigur eindeutig auf ein unsymmetrisches Phasenobjekt schlieBen 9. 

** Dasselbe gilt auch fiir die Unsymmetrien der folgenden Objekte. 

® Boerscu, H., J. GEIGER u. H. Raitu: Z. Physik 160, 66 (1960). 
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foo 
a 
=a == 
Ap=0 
Objekt 3 y 
il 0 7 [4] 


Fig. 5. Lichtoptisches Analogobjekt des an positiver Spannung liegenden (6 > 0) und nicht mit Permalloy 

bedampften (4 g=0) Biprismafadens und die Photometerkurven der Elektronenbeugungserscheinung. 

Zwischen den beiden Aufnahmen a und b wurde ein ,,Umpolfeld‘‘ mit dem Spulenpaar erregt. Die geringe 

(nach dem Umpolen jedoch unveranderte) Unsymmetrie riihrt davon her, da® die Kanten der Spaltblende 
der Fig.1 nicht exakt parallel verliefen 


Boo 
4a C2 
Es irs 
Ap--% ®, 
Objekt 4a 
4D a 
Objekt 46 
1 ee 
=i 0 7 uff] 


Fig. 6. Lichtoptische Analogobjekte des an positiver Spannung liegenden (6> 0) und mit Permalloy be- 

dampften (4 w+ 0) Biprismafadens und die Photometerkurven der Elektronenbeugungserscheinungen vor 

(4a) und nach (4b) dem Umpolen des magnetischen Flusses. Die Beugungsbilder sind asymmetrisch in den 

Intensitaten und in ihrer Lage zur optischen Achse. Bei Flu8umkehr findet eine spiegelbildliche Umkehrung 
der Beugungsbilder statt. 


c) Biprisma mit groBem Umlenkwinkel. U,, > 0, so daB B > e . Je gr6- 


Ber der Umlenkwinkel 6 wird, um so mehr tritt bei festem Beobachtungs- 
bereich der Einflu8 der Beugung an den Fadenkanten zuriick. Eine 
Umformung von Gl. (3) liefert dann die auch auf elementare Weise 
ableitbare Intensitatsverteilung von Zweistrahl-Interferenzen: 


lvl? =4|t + cos (22248 + 5 &)) (5) 


A = Konstante. 
Objekt 5a: mit magnetischem Flu8: ® = + ®, also Ay =— = D, 


(Fig. 7). Da nach Gl. (5) |p(™)|?+-|y(—w)?, ist die Beugungsfigur 
unsymmetrisch. 
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Objekt 5b: mit umgepoltem FluB: @=—@,, also Ag = + = Po 


(Fig. 7). Da nach Gl. (5) |w(w)|2?+-|p(—w)|? und |y(—w, — ®)|?= 
|p(u, By) |? ist die Beugungsfigur unsymmetrisch und das Spiegelbild der 
Beugungsfigur des Objektes 5a. 

Bei reinen Zweistrahlinterferenzen haben die Interferenzmaxima 
bzw. -minima nach Gl. (5) stets die gleiche Intensitat. Eine Asymmetrie 
bedeutet also in diesem Falle nur eine Verschiebung des Intensitats- 
gebirges gegen die optische Achse (w“ =0). 


B>>0 a 
Ja 
Objekt 5a a 
p>o 
5b 
a Sa 
Ap=+ i @, 
SS ee or ise arene ie 
Objekt 5b -7 0 7 [Z| 


u . 
Fig. 7. Lichtoptische Analogobjekte des an hoher positiver Spannung liegenden (6> +) und mit Per- 


malloy bedampften (4 m+ 0) Biprismafadens und die Photometerkurven der Elektronenbeugungser- 
scheinungen vor (5a) und nach (5b) dem Umpolen des magnetischen Flusses. Die Beugungsbilder sind asym- 
metrisch in ihrer Lage zur optischen Achse und kehren sich bei FluBumkehrung spiegelbildlich um. Die 
Intensitatsunterschiede benachbarter Intensitatsmaxima und -minima sind weitgehend zurtickgetreten 


Die bisher in der Literatur durchgefiihrten Diskussionent;?:% er- 
strecken sich lediglich auf diesen Sonderfall der Gln. (3) und (4). AuBer 
diesen bisher diskutierten Verschiebungen der Interferenzfiguren sind, 
wie hier gezeigt wurde, fiir die Wirkung des magnetischen Vektorpoten- 
tials auch Intensitatsunsymmetrien in den Interferenzfiguren und ihre 
spiegelbildliche Umkehr bei Umkehr des magnetischen Flusses charakte- 
ristisch. Dabei haben die Intensitats-Unsymmetrien von der experi- 
mentellen Seite aus eine héhere Beweiskraft als die reinen Verschie- 
bungen, da duBere Stdrfelder zwar eine Verschiebung, jedoch keine 
Intensitatsasymmetrie der Beugungsfigur erzeugen kénnen. 

Die in den Fig.3 bis 8 dargestellten experimentellen Ergebnisse 
bestatigen die hier durchgefiihrten Uberlegungen in vollem Umfange. 


5. Vernachlassigungen bei der Anwendung von Gl. (2) 


Gl. (2) wurde auf eine punktférmige Lichtquelle beschrankt und 
kann daher nichts iiber die Kontrastschwachung durch eine endlich 
ausgedehnte Quelle aussagen, wie sie im Experiment vorliegt. 

AuBerdem wurde die Tatsache nicht beriicksichtigt, da8 die in das 
Schattengebiet des Fadens abgebeugten Strahlen (,,innere Beugung“) 
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bei Elektronen intensitaétsmaBig starker als die in das Lichtgebiet ab- 
gebeugten Strahlen (,,duBere Beugung“) sind* 1, 

Diese Vernachlassigung verliert aber im Bereich nahe der optischen 
Achse um so mehr an Bedeutung, je gréBer der Umlenkwinkel B des Bi- 
prismas wird, je weiter also die dicht an den Fadenkanten vorbeige- 
laufenen Strahlen von der optischen Achse der Anordnung abgelenkt 
werden. Eine Anwendung der Gln. (3) und (4) zur quantitativen 
Berechnung der Intensitatsverteilung des Beugungsbildes in der Be- 
obachtungsebene ist also nur unter Beachtung dieser Umstande gegeben. 


6. Auswertung von MeBergebnissen 


Fig. 8 zeigt eine Beobachtungsreihe an einem mit Permalloy be- 
dampften Faden, bei der der Umlenkwinkel 8 von Null an bis zu immer 
groBeren Werten variiert wurde. Das Zuriicktreten der Intensitats- 
unterschiede zwischen benachbarten Maximis mit wachsender Streifen- 
zahl ist deutlich festzustellen. Aus den Streifenversetzungen 1a8t sich 
die wirksame magnetische Phasenschiebung wie folgt berechnen: 


Die Phasendifferenz kann aufgeteilt werden in: 
Agp=(n+e)2m; nm =ganze Zahl; «<1. (6) 


Die Anderung der Phasendifferenz nach dem Umpolen der Faden- 
magnetisierung ist dann 
2Ay = (2n + 2¢) 2a. (6a) 


Der ganzzahlige Anteil 2” - 2% der Phasenschiebung ist nicht beobacht- 
bar, da die Versetzung dann gerade ein ganzes Vielfaches des doppel- 
ten Streifenabstandes betragt. Das bedeutet, daB ganzzahlige Vielfache 
der ,,FluBeinheit“ //e (vgl. FuBnote * S. 81) in dieser Anordnung 
keine beobachtbare Wirkung ausiiben. Beobachtbar ist nur der Bruch- 
teil 2¢ - 2 der Phasenschiebung, der eine Versetzung innerhalb eines 
doppelten Streifenabstandes bewirkt**. 
Ist Au die beobachtbare Versetzung, 6 der Abstand zweier Inter- 
ferenzmaxima, so gilt 
Au (7) 


agora © = ICONSt. \ 


* Es wird vermutet, daB hierfiir die Bildkraft verantwortlich ist. In dem licht- 
optischen Analogon miiBte dieser Einflu8 durch eine starker als in erster Ordnung 
mit der Entfernung vom Faden abnehmende Phasenschiebung beriicksichtigt 
werden. 

*x Eine Entscheidung dariiber, ob 0< e< (Versetzung innerhalb eines ein- 
fachen Streifenabstandes) oder $<e<1 (Versetzung zwischen einfachem und 
doppeltem Streifenabstand) vorlag, ist unter Zuhilfenahme der Intensitatsunsym- 


metrien méglich. 
10 Borerscu, H.: Phys. Z. 44, 32, 202 (1943). 
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Da e nur von dem Flu8 auf dem Faden abhangt, muB das Verhaltnis 
Au/éd unabhangig von dem Streifenabstand sein. 


u [ul 
cap yA we (ee he IP oC) 


a Zu Objekt 2a, b c Zum Rechenbeispiel Fig. 9 


‘ 
N 
> 
x 


b Zu Objekt 4a, b d Zu Objekt 5a, b 


Fig. 8a—d. Elektronenbeugungsbilder zu den angegebenen Beugungsobjekten. Der Zeitpunkt der FluB- 
umkehr ist durch ,,/U“ gekennzeichnet. In 8d wurde eine zufiallige Streifenverschiebung durch ein auBeres 
magnetisches Stérfeld mit ,,S¢.‘* markiert 


Die Konstanz dieses Verhiltnisses bei Anderung der Streifenab- 
stande bestatigt sich in Tabelle 1 noch bis zu niedrigen Streifenzahlen. 
Zur Messung der Streifenversetzung Au muB die Richtung bekannt 
sein, in die die Streifen nach der FluBumkehr gewandert sind. Diese 
Richtungsangabe ist bei Interferenzbildern ohne Unsymmetrien (d.h. 
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bei groBer Streifenanzahl ohne Beriicksichtigung der Randgebiete des 
Interferenzfeldes) nur dann méglich, wenn die FluGrichtung auf dem 
Biprismafaden bekannt ist. Die amplitudenmaBige Unsymmetrie der 
Interferenzdiagramme enthalt dagegen unter Beriicksichtigung der 
Rechnung nach Gl. (3), (4) auch die Information iiber die FluBrichtung. 

Fir die aus Tabelle 1 bestimmte wirksame Phasenschiebung Ay =e - 
2% =0,44% und den Umlenkwinkel 6 =1,7-10-5 rad sowie den Fa- 
dendurchmesser 27=0,5u 
wurde Gl. (3) auf einem 
Analogrechner ausgewer- 
tet. Das Ergebnis der 
Rechnung und die entspre- 


Photomererkurve 


Tabelle 1 


Fig Aula] | é(u] | A4ufo=2e 


8a | 0,245 | 0,573 0,43 
8b | 0,247 | 0,517 0,48 “2 =f 0 7 uff] 2 
8c | 0,185 | 0,408 0,45 
8d | 0,095 | 0,244) 0,39 
0,44 


chende Photometerkurve 
sind in Fig.9 gegeniiber- 
gestellt. Die Intensitats- 
unsymmetrien und _ die 
Intensitatsverhaltnisse be- 
nachbarter Maxima und M1- e2 as 0 OP 
nimaim Bereich der eigent- Fig. 9. Gegeniberstellung von Experiment und Rechnung 
lichen Zweistrahl-Interfe- nach Gl. (3). Die Se ae zur Beugungsfigur 
renzen werden angendhert 

richtig wiedergegeben, im Bereich der auBeren Fresnel-Saume dagegen 
ist erwartungsgema4B keine Ubereinstimmung mehr vorhanden. 


Rechenkurve 


7. EinfluB von ,,auBeren‘‘ magnetischen Streufeldern 


Bei einigen Aufnahmen zeigte sich nach dem Erregen der Umpol- 
spulen auch eine Streifenversetzung bei nur vergoldeten und nicht mit 
Permalloy bedampften Faden. In diesem Falle wurde durch die Umpol- 
spulen ein Streufeld mit umgepolt, das aus Verunreinigungen der 
Kupferteile mit ferromagnetischen Bestandteilen herriihrte (Reste einer 
fritheren fehlerhaften Permalloy-Bedampfung). Die Versetzungen ergeben 
sich dann aus der Lorentz-Ablenkung in diesem duBeren Feld und 
bleiben auch bei Anderung der Streifenabstande bzw. des Umlenk- 
winkels £ konstant. 
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Um den Einflu8 der Lorentz-Kraft zu demonstrieren (Fig. 10), wurde 
durch das Spulenpaar ein zeitlich konstantes und so starkes Feld bzw. 
eine so starke Lorentz-Kraft erzeugt, da eine sehr viel gréBere Ab- 
lenkung der gesamten Interferenzfigur als durch die angegebenen 
magnetischen Streufelder erfolgte. Wie Fig. 10 zeigt, andert die Ein- 
wirkung der Lorentz-Kraft auf die Elektronen nichts an den Symmetrie- 
Verhialtnissen der Interferenzfigur selbst. Die Lorentz-Kraft wirkt also 
im lichtoptischen Analogon wie ein Ablenkprisma, das sich tiber das 
ganze Objekt erstreckt. 


B=0 6a a 


Ap=0 
Objekt 6a 


p-0 


Em =a 
Ap=0 


Objekt 6b EF 0 7 2u [4] 


Fig. 10. Lichtoptische Analogobjekte des geerdeten (f =0) und nicht mit Permalloy bedampften (A m= 0) 

Biprismafadens und die Photometerkurven der Elektronenbeugungserscheinungen ohne (6a) und mit (6b) 

Erregung der Umpolspulen mit Gleichstrom. Das auBere magnetische Feld wird im lichtoptischen Analog- 

objekt durch ein einfaches Umlenkprisma dargestellt. Durch die Einwirkung der Lorentz-Kraft wird die 
Symmetrie der Interferenzfigur in sich nicht geandert 


Bei mit Permalloy bedampften Faden tiberlagert sich nun diese von 
der Lorentz-Kraft aus der ferromagnetischen Umgebung herrithrende 
Versetzung Aw; der durch das Vektorpotential hervorgerufenen Strei- 
fenversetzung Au. Dann ist das Verhaltnis der beobachteten Gesamt- 
versetzung Au,., zum Streifenabstand 6 nicht mehr unabhangig von 
dem Streifenabstand (vorletzte Spalte, Tabelle 2). Werden namlich Auf- 
nahmen bei zwei verschiedenen Streifenabstanden 6, und 6, angefertigt, 
so gilt 

A Uy ge, = Au, + Au, 


A ta ges = AU, + Atty 
und nach Gl. (7) 
Au, _ Au, 
5 ets 


Damit ergibt sich die allein von der Phasenschiebung herriihrende 
relative Streifenversetzung 
Au = Au, a A Wy ges —AUgges _ Au, 


OF 0» On heme Oo cy i (8) 


Ein Beispiel zeigt Tabelle 2. 


a 
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Innerhalb der MeBgenauigkeit ergibt sich auch hier (vgl. letzte 
Spalte der Tabelle 2) die Unabhiangigkeit des Verhiltnisses Aw,/6, 
von dem Streifenabstand bzw. vom Umlenkwinkel f, so daB also auch 
bei Einwirkung des Stérfeldes die theoretischen Betrachtungen be- 
statigt werden. 


Tabelle 2 
Aufnahme Atiges [u] 6 [u] A Uges/6 An|5n 
223a 0,104 0,512 0,20 (ab) 0:30 
223b 0,057 0,354 0,16 (b—c) 0,24 
223¢ 0,030 0,242 0,12 (ac) 10:27 
0,16 0,27 
+ 25% +10% 


Fiir kiinftige Untersuchungen kann also eine gegen d4uBere magne- 
tische Wechsel-Stérfelder abgeschirmte Apparatur verwendet werden, 
da ein aus dieser ferromagnetischen Abschirmung herriihrendes Streu- 
feld die von dem magnetischen Flu8 auf dem Biprismafaden bewirkten 
Unsymmetrien nicht verandert. 

Die hier geschilderten Versuchsergebnisse bestatigen die Ansicht der 
eingangs zitierten Autoren!.?, daB das magnetische Vektorpotential auf 
die Phase von Elektronen einwirkt, ohne daB das potentialerzeugende 
Magnetfeld in Form der Lorentz-Kraft die Elektronen beeinfluBt. 
Weiterhin beweisen die magnetisch bedingten Asymmetrien der Beu- 
gungsfiguren eindeutig, daB bei ferromagnetischen Substanzen im 
Gegensatz zu den Verhdaltnissen bei Supraleitern4 eine Quantisierung 
des magnetischen Flusses in Quanten von //2e oder h/e nicht auftritt. 


Den Herren EHRENBERG, AHARONOV, BoHM, CHAMBERS und Marton danken 
wir fiir die schriftliche Diskussion. Die Rechnungen wurden mit einem Analog- 
rechner (Telefunken) durchgefiihrt, der dem Heinrich-Hertz-Institut von der Deut- 
schen Forschungsgemeinschaft zur Verfiigung gestellt wurde. Wir danken Herrn 
Prof. CREMER und Herrn Dr. Juncrer fiir ihre Hilfe bei der Benutzung dieses 
Gerates. AuBerdem haben wir dem Senator fiir Wirtschaft und Kredit, Berlin, 
fiir die Unterstiitzung dieser Arbeit durch ERP-Mittel unseren Dank abzustatten. 


11 DEAVER jr., B.S., and W.M. FarrBank: Phys. Rev. Lett. 7, 43 (1961). — 
Dott, R., and M. NABAUER: Phys. Rev. Lett. 7, 51 (1961). 
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Aus dem Max-Planck-Institut fiir Kernphysik, Heidelberg 


Ubererlaubter Positronenzerfall von K*™, Sc* und Ti** 


Von 
J. JANECKE** und H. June*** 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 29. Juli 1961) 
The maximum energies and the half-lives of three shortlived /*-activities near 
A = 40 have been measured with a scintillation detector. The maximum ft-energies 


of 5:0040:07 MeV (K*8™), 5-32+0:10 MeV (Sc#) and 5-81 -+0:15 MeV (Tit) are 
in agreement with the predictions of a semiempirical formula. 


Ubererlaubte B-Uberginge sind fiir die Theorie des f-Zerfalles von 
besonderer Bedeutung. Die Kenntnis ihrer charakteristischen Eigen- 
schaften ist daher wiinschenswert. Ziel dieser Arbeit war es die B-Grenz- 
energien und Halbwertszeiten von K*™, Sc#2 und Ti** zu messen. Die 
Grenzenergien waren bisher nicht oder nur ungenau bekannt. Die ge- 
messenen Energien und Halbwertszeiten sollten mit den bekannten Wer- 
ten sowie mit den Voraussagen einer halbempirischen Formel? fiir die 
Coulomb-Energien leichter Atomkerne verglichen werden. Die ft-Werte 
der Zerfalle von K**™ und Sc* sollten mit dem /t-Wert des O14-Zerfalles? 
verglichen werden. 


1, Experimentelle Anordnung 


Die untersuchten kurzlebigen Aktivitaten wurden durch («, 2)- 
Reaktionen innerhalb der Vakuumkammer des Zyklotrons erzeugt. Die 
Targetsubstanzen (vgl. Tabelle) wurden als Aufschlammungen auf eine 
Goldfolie von 4u Dicke aufgebracht. Die jeweilige Targetdicke war 
so bemessen, daf8 der maximale Energieverlust fiir Positronen 10 keV 
betrug. 

Als Targethalterung diente ein leichter quaderférmiger Schlitten aus 
Pappelholz. Dieser konnte in einem Rohr mit quadratischem Querschnitt 
bewegt werden. Durch Einlassen von getrockneter Luft von 120 Torr 
in den vorderen Teil des vorher auf 15 Torr evakuierten Rohres wurde 
das aktivierte Target in 0,2sec vom Bestrahlungsort innerhalb der 
Zyklotronkammer zum 2,4 m entfernten Detektor transportiert. Durch 

* Vorgetragen auf der Tagung der Amerikanischen Physikalischen Gesellschaft 
in Washington 1961; Bull. Amer. Phys. Soc. II 6, 228 (1961). 

*x Zur Zeit University of Michigan, Ann Arbor, Mich., U.S.A. 

xxx Jetzt Institut fiir Strahlenbiologie, Karlsruhe. 

1 JANECKE, J.: Z. Physik 160, 171 (1960). 

2 BUTLER, J.W., and R.O. BonpEtip: Phys. Rev. 121, 1771 (1961). 
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den Restdruck von 15 Torr wurde ein harter Aufprall am hinteren An- 
schlag vermieden. Dieses pneumatische System war mit Magnetventilen 
ausgestattet und arbeitete vollautomatisch. 

Am vorderen Ende der Hohlsonde diente eine Kupferfolie von 20 u 
Starke als Eintrittsfenster (1,5 x 5,0 mm?) fiir die «-Teilchen. Am hinte- 
ren Ende war an einer Offnung von 20 mm @ ein Szintillationszahler 
angeflanscht. Als Detektor fiir die Positronen wurde ein plastischer 
Szintillator (Pilot B) von 100mm @ und 35 mm Dicke und ein Multi- 
plier DuMont 6364 benutzt. Ein Plexiglas-Lichtleiter von 100 mm @ 
und 50 mm Dicke sorgte fiir eine gleichmaBige Belichtung der Photo- 
kathode. Das Detektorsystem war gut gegen das Magnetfeld und gegen 
den y-Strahlungsuntergrund des wahrend der Messungen abgeschalteten 
Zyklotrons abgeschirmt. Die Impulse aus dem Multiplier wurden in 
einem DD2-Verstarker nach FAIRSTEIN® verstaérkt und in einem RCL- 
256-Kanal-Analysator registriert. Gleichzeitig wurden die verstarkten 
Impulse integral diskriminiert und die resultierenden Einheitsimpulse 
mit zwei Zahlgeraten in Zeitintervallen von 0,2 sec abwechselnd gezahlt 
und das Ergebnis sofort gedruckt?. 


2. Durchfiihrung der Messungen 

Die einzelnen Targets wurden jeweils 11/, Halbwertszeiten lang be- 
strahlt. Dann wurde gleichzeitig das Zyklotron abgeschaltet, der Target- 
schlitten zum Detektor geschossen und die Zahlapparatur gestartet. Der 
Vielkanal-Analysator wurde verzdégert eingeschaltet und die Impulse 
unter Beriicksichtigung der Totzeit 1 sec lang akkumuliert. Nach etwa 
21/, sec wurde das Spektrum der noch vorhandenen Aktivitat wahrend 
eines gleichlangen Zeitintervalles subtrahiert. Damit wurde der kon- 
stante und eventuell erzeugter langlebiger Untergrund abgezogen. 
30 bis 40 solcher MeBreihen wurden addiert um Spektren mit guter 
Statistik zu erhalten. Bei jeder einzelnen Bestrahlung wurde gleich- 
zeitig das zeitliche Abklingen der Zahlrate verfolgt. 

Zur Festlegung der Eichgeraden (vgl. Fig. 1) diente die Konversions- 
linie von Cs}3” bei 626 +1 keV®, die Grenzenergie des B--Spektrums von 
P22 von 1708 +3 keV® und die Grenzenergie des 6*-Spektrums von C]*4 
von 4,50 +0,03 MeV’. Vor und nach jeder MeBserie wurden zur Kon- 
trolle der Verstarkung die Compton-Kanten der 1,28 MeV y-Strahlung 
von Na” und der 4,43 MeV y-Strahlung von C™* aus einer Po-Be- 
Quelle vermessen. 

3 FaIRSTEIN, E.: Rev. Sci. Instr. 27, 475 (1956). 


4 JANECKE, J.: Z. Naturforsch. 15a, 593 (1960). 

5 STROMINGER, D., J.M. HoLtanDER and G.T. SEABorRG: Rev. Mod. Phys. 30, 
585 (1958). 

6 Enpt, P.M., and C.M. Braams: Rev. Mod. Phys. 29, 683 (1957). 

7 Green, D., and J.R. Ricuarpson: Phys. Rev. 101, 776 (1956). 
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3. MeBergebnisse 


Fig. 1 zeigt je eine Fermi-Darstellung® der Spektren von Kete set 
und Ti*? und auBerdem die Eichgerade mit dem Spektrum von Cs!” 
und den Fermi-Darstellungen von P#2 und Cl*. Am energiereichen 
Ende wurden die Mef- 
werte einer Auflésekor- 
rektur nach OWEN und 
PRIMAKOFF® unterworfen. 
Die Darstellungen sind 
iiber einen Bereich von 
2 MeV linear. Die Grenz- 
energien wurden graphisch 
ermittelt. 


Von Cl34 sowie K*®™, 
Sc und Ti* wurden jeweils, 
jie vier unabhangige Spektren 
aufgenommen. Die Tabelle 
zeigt in Spalte 5 die ge- 
mittelten Ergebnisse. Die 
angegebenen Fehler sind 
als mittlere quadratische 

Fehler (standart deviation) 

pure pe eer ET ie ? Mev g  anzusehen. Bei ihrer Her- 
Energie leitung wurden die stati- 

Se ee eer on vege. ststhen Schwankangan das 
Me8werte, die Unsicherheit 

in der Energieeichung und die Ungenauigkeit der tabellierten Fermi- 
Funktion beriicksichtigt. Spalte 8 enthalt die gemessenen Halbwertszeiten. 


aes 


4. Diskussion 


In der Tabelle sind auBer den Ergebnissen dieser Arbeit (Spalte 5 
und 8) die bekannten Resultate anderer Arbeiten (Spalte 6 und 9) 
sowie die nach einer halbempirischen Formel! berechneten Werte 
(Spalte 7) angegeben. Fiir die maximale f-Energie des K**™-Zerfalles 
liegen einige direkte Bestimmungen vor, auBerdem lat sich ein in- 
direkt ermittelter Wert angeben. Der Wert von 4,57 -+0,13 MeV° 
scheint zu klein zu sein. Auch der Wert 5,06 0,11 MeV" ist nicht ganz 
verlaBlich® wegen méglicher Beimengung von K*? mit praktisch der 


8 Tables for the Analysis of Beta Spectra. Washington: National Bureau of 
Standarts 1952. 

® OwEN, G.E., and H. Primaxorr: Phys. Rev. 74, 1406 (1948). 

1 Borey, F.I., and D.J. ZAFFARANO: Phys. Rev. 84, 1059 (1951). 

Hunt, W.A., and D. J. ZAFFARANO: USAEC-Report ISC-469, 1954. 
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gleichen Grenzenergie. Der Wert 5,02 +0,05 MeV ist indirekt aus Reak- 
tionsdaten® 12 hergeleitet, im wesentlichen aus dem Q-Wert der Ca* 
(d, «) K*8-Reaktion. Es besteht gute Ubereinstimmung zwischen diesem 
Wert und dem Ergebnis dieser Arbeit. Fiir Sc## war mit 4,8 +0,9 MeV 
nur ein sehr ungenauer Wert bekannt und fiir Ti*’ lag noch keine Messung 
vor. 

Die gemessenen maximalen f*-Energien von K*®™, Sc# und Ti 
stimmen innerhalb der Fehlergrenzen mit den vorausgesagten Werten? 
iiberein. 

Die gemessenen Halbwertszeiten stimmen mit den bekannten Halb- 
wertszeiten* iiberein. Dies bestatigt, daB die Zuordnung der Grenz- 
energien zu den angegebenen Aktivitaten gerechtfertigt ist. 

Die gemessenen Grenzenergien (Spalte 5) und Halbwertszeiten 
(Spalte 8) wurden benutzt um ft-Werte herzuleiten. Die Tabellen von 
Moszkowsky und JANTZEN" sowie DZELEPOW und SIRJANOWA?® lefern 
etwas unterschiedliche Werte (Spalte 10 und 11). Letztere ergeben um 
etwa 2% gréBere ft-Werte. Die 6-Ubergange K**™ — Ar®8 und Sc#2->Ca*? 
sind wie Ol4->Nl4* O+->O* Ubergange mit dem gleichen /t-Wert. 
Innerhalb der MeBgenauigkeit ist keine Abweichung vom /t-Wert fiir 
O¥ von 3057 +20 sec” festzustellen. 

Wir danken Herrn Professor Dr. W. GENTNER fiir sein férderndes Interesse. 
Wir danken Herrn Dr. U. Scumipt-Rour fiir seine Unterstiitzung bei der Durch- 
fiihrung der Bestrahlungen. 


Bei den Messungen wurden Gerate der Deutschen Forschungsgemeinschaft 
mitbenutzt. 


12 Hasuimoto, Y., and W.P. ALForD: Phys. Rev. 116, 981 (1959). 

18 CLouTiER, J.A.R., and A. HENDRIKson: Canad. J. Phys. 35, 1190 (1957). 

14 Moszkowsky, S.A., and K.M. JantzEN: UCLA-Report 10-26-55. 

15 DzELEPow, B.S., u. L.N. Stryanowa: Einflu® des elektrischen Feldes des 
Atoms auf -Strahlen. Moskau 1956. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Erzeugung 21 neuer kurzlebiger Isomere durch 
Kernphotoreaktionen * 


Von 
H. KREHBIEL und U. MEYER-BERKHOUT 


Mit 5 Figuren im Text 
(Eingegangen am 21. Juli 1961) 


Irradiation of 28 selected elements with 22:5MeV bremsstrahlung led to the 
production of numerous short-lived isomeric states by photonuclear reactions. At 
least 21 of the observed isomeric transitions seem not to have been reported in 
the literature thus far. The energies and half-lives of the observed transitions were 
measured using a conventional scintillation spectrometer. The half-lives of the 
newly discovered isomeric states are in the region between 5-10-§ and 6-107 
seconds. Isotopic assignments and multipolarities of the observed transitions have 
not yet been established. 


I. Einleitung 


Die vorliegende Arbeit berichtet tiber erste Ergebnisse einer syste- 
matischen Suche nach bisher unbekannten isomeren Kernzustanden mit 
Lebensdauern im Bereich zwischen etwa 10°° und 107+ sec, die durch 
Kernphotoreaktionen erzeugt werden kénnen. In Fig. 1 ist die bis zum 
Beginn dieser Arbeit im Oktober 1958 veréffentlichte Anzahl angeregter 
Kernzustande bekannter Lebensdauer als Funktion ihrer Halbwertszeit 
im Bereich zwischen 10774 und 10*® sec aufgetragen, wobei die Auf- 
teilung nach Lebensdauerbereichen im logarithmischen Mafstab er- 
folgte**. Aus dem Histogramm geht deutlich die vergleichsweise geringe 
Anzahl der damals bekannten Isomere mit Halbwertszeiten zwischen 
etwa 10-8 und 10 sec hervor. Die Untersuchungen, tiber die hier berich- 
tet wird, wurden begonnen, 


4. um festzustellen, ob die in Fig. 1 zu erkennende Liicke nur auf 
meBtechnische Schwierigkeiten in dem Zeitbereich zwischen etwa 10° 
und 1 sec zuriickzufiihren oder physikalisch bedingt ist, 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Sitzung des Fachausschusses Kernphysik 
der Deutschen Physikalischen Gesellschaft am 19. 4. 1961 in Bad Nauheim [Phys. 
Verh. 12, 53 (1961)]. 

xk Wir danken Herrn Dipl.-Physiker W. Gry aus dem Physikalischen Institut 
der Technischen Hochschule Karlsruhe fiir die Zusammenstellung der Daten fiir 
dieses Histogramm und fiir seine freundliche Genehmigung zur Ver6ffentlichung in 


der vorliegenden Arbeit. 
Fk 
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2. weil es auf Grund des Schalenmodells des Atomkerns1!~* und der 
Erweiterung dieses Modells fiir deformierte Kerne durch Nirsson* und 
GOTTFRIED * nicht ausgeschlossen erschien, da8 es bei zahlreichen Kernen 
bisher noch nicht nachgewiesene angeregte Zustande mit Lebensdauern 
zwischen etwa 10~® und 10+ sec gibt. Insbesondere bei den stark de- 
formierten Kernen liegen detaillierte Voraussagen iiber die zu erwartende 
Folge und Lage der tiefsten angeregten Kernniveaus sowie deren Dreh- 
impulsquantenzahlen und Paritéten vor. Eine Diskussion® der bei 
bekannter Kerndeformation zu erwartenden Spin- und Paritatsfolge fiir 


G RS 
S 8 S 


Anzahl der angeregien kernzustinde 
S 


x T Bane 5 ie are 
0” 0” 0” 0° 0° 10° 0° 10° 120? 10° 10° 10° sec 
Halbwertszelt 


Fig. 1. Zahl derim Oktober 1958 bekannten angeregten Kernzustande mit Lebensdauern im Bereich zwischen 
10-4 und 10+* sec, aufgegliedert nach Halbwertszeiten. Die Lebensdauer der in das Histogramm einbe- 
zogenen Niveaus mit Halbwertszeiten zwischen 10-4 und 10-"sec konnten nur indirekt gemessen werden 


die ersten Anregungszustande weist bei Beriicksichtigung der fiir diese 
Kerne giiltigen Auswahlregeln fiir Strahlungsiibergange darauf hin, daB 
bei einer Anzahl derartiger stark deformierter Kerne Anregungszustande 
existieren sollten, die nur durch Emission von M2-, M3- oder £3- 
Strahlung* oder durch Emission retardierter E 1-Strahlung in ein ener- 
getisch tiefer liegendes Niveau iibergehen kénnen. Obwohl eine zuver- 
lassige Voraussage der Halbwertszeit eines Uberganges selbst bei vor- 
gegebenem Multipolcharakter und bekannter Energie nicht méglich ist, 


* Retardierte E2-Ubergange wurden bisher nur sehr selten beobachtet. Siehe 
hierzu z.B. die Zusammenstellung des bisher bekannten empirischen Materials bei 
WILKINSON’. 

1 GOEPPERT-MAYER, M.: Phys. Rev. 78, 16 (1950). 

2 HAXxEL, O., J.H.D. JENSEN u. H.E. Suzss: Z. Physik 128, 295 (1950). 

3 GOEPPERT-MAYER, M., and J.H.D. JeENsEN: Elementary Theory of Nuclear 
Shell Structure. New York: John Wiley & Sons 1955. 

4 Nitsson, S.G.: Kgl. danske Vid. Selsk. mat.-fysiske Medd. 29, No. 16 (1955). 

5 GOTTFRIED, K.: Phys. Rev. 103, 1017 (1956). 

® MoTtELson, B.R., u. S.G. Nitsson: Kgl. danske Vid. Selsk. mat.-fysiske 
Skr. 1, No. 8 (1959). 

? Wirkinson, D.H.: In Fay Ajzenberg-Selove, Nuclear Spectroscopy, Part B. 
New York and London: Academic Press 1960. 
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erschien es auf Grund des bisher vorliegenden empirischen Materials? nicht 
atusgeschlossen, daB derartige Ubergange mittlere Lebensdauern haben, 
die in dem hier meBtechnisch zugdnglichen Bereich zwischen etwa 
10°° und 107 sec liegen. 


Ein gewisses Interesse an tiefliegenden angeregten Zustanden sta- 
biler Isotope in diesem Lebensdauerbereich besteht neuerdings auch, 
weil seit der Entdeckung des Méssbauer-Effekts im Jahre 1958 ver- 
schiedentlich die Méglichkeit diskutiert wurde®.® diesen Effekt experi- 
mentell auch an isomeren Zusténden mit Lebensdauern oberhalb von 
107° sec nachzuweisen. 


Die Begrenzung dieser Untersuchung auf den Zeitbereich zwischen 
etwa 10° und 107 sec war durch das benutzte meBtechnische Verfahren 
bedingt. Dieses bestand darin, da ein Target mit dem etwa 5 usec 
langen Bremsstrahl-Impuls des Heidelberger 35 MeV-Betatrons be- 
strahlt und die vom Target ausgesandte y-Strahlung zwischen den im 
Abstand von 4/,)sec aufeinanderfolgenden Strahlimpulsen mit einem 
NalI-Szintillations-Spektrometer untersucht wurde. 


Die systematische Suche nach bisher unbekannten isomeren Zu- 
standen erstreckte sich bisher auf insgesamt 28 Elemente. Im einzelnen 
wurden folgende Substanzen untersucht: 


4. Samtliche Seltenen Erden mit Ausnahme des Promethiums sowie 
die Elemente Hafnium und Rhenium, weil die iiberwiegende Anzahl 
dieser Kerne durch groBe und bekannte Deformationen charakterisiert 
und somit fiir eine Priifung der Aussagen des Nilsson-Modells sehr 
geeignet sind. 


2. Die Elemente Osmium, Platin, Iridium und Quecksilber, weil 
diese Kerne in dem interessanten Ubergangsgebiet zwischen stark de- 
formierten und kugelsymmetrischen Kernen liegen. Zu dieser Gruppe 
gehéren auch das ebenfalls bestrahlte Lanthan, die Seltenen Erden Cer 
und Praseodym sowie einige Neodym-, Samarium- und Europium- 
Isotope. 


3. Die Elemente Cobalt, Germanium, Strontium und Cadmium, weil 
bei der Bestrahlung dieser Elemente durch andere Autoren? kurzlebige 
Isomere zwar nicht nachgewiesen werden konnten, jedoch die Existenz 
isomerer Niveaus auf Grund der MeBergebnisse nicht mit Sicherheit 
auszuschlieBen war. Das Gleiche gilt fiir die Elemente Gadolinium und 
Quecksilber aus den ersten beiden Gruppen. 


8 Tzara, C.: C. R. Acad. Sci., Paris 250, 1466 (1960). 
9 Sapiro, F.L.: Soviet Physics Uspekhi 3, 881 (1961) und die dort aufgefiihrten 


Literaturzitate. 
10 DuFFIELD, R.B., and S.H. Vecors: Phys. Rev. 112, 1958 (1958). 
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4. Die Elemente Scandium, Gallium, Ruthenium und Tellur, weil 
diese Elemente nach den in der Literatur enthaltenen Angaben von 
anderen Autoren iiberhaupt noch nicht bestrahlt wurden!?7%. Dies 
gilt auch fiir die Elemente Europium, Osmium, Hafnium und Rhenium. 


II. Beschreibung der experimentellen Anordnung 
1. Strahlgeomeirie 


Fig. 2 zeigt die Geometrie der Bestrahlungsanordnung im Schnitt. 
Die im Betatron* auf eine Energie von etwa 22,5 MeV beschleunigten 
Elektronen werden durch eine kurze Stérung des Fihrungsfeldes zum 


Eisen 
ble 3 


ae a) 


/Tessini LLLZ. 
AK Tantal-Antikathode DI, DII NalI-Szintillations-MeBkopfe paratto CZZZ2, 
K  Messing-Kollimator SF Strahlfanger Sorsaure, 
DR Durchschu8-Rohr CM Cerenkoy-Monitor Norma/-oder 
T Target Bary? ae 
QMNGe Tae 
Strahldurchmesser am Ort des Targets: 20 mm. rorbein 


Fig. 2. Vertikaler Schnitt durch die Bestrahlungsanordnung. Nahere Erlauterung im Text 


Auflaufen auf die Tantal-Antikathode AK gezwungen. Dabei entsteht 
ein Zeitlich scharf begrenzter 22,5 MeV Bremsstrahl-Impuls mit einer 
Basisbreite von etwa 5 usec**. Der zeitliche Abstand aufeinander- 
folgender Strahlimpulse betragt 20 msec. 


Das durch den 40,5cm langen Messingkollimator K_ begrenzte 
Bremsstrahlbiindel (voller Offnungswinkel ~ 21’) trifft in 320 cm Ent- 
fernung von der Antikathode auf das Target 7. Der Strahl hat dort 
einen Durchmesser von 20 mm. Die Neigung der Targetebene gegeniiber 
der Einfallsrichtung des Primarstrahls betrug meist etwa 60°. 


* Betatron der Firma Siemens-Reiniger mit einer Maximalenergie von 35 MeV. 

** Infolge technischer Schwierigkeiten war es bisher nicht méglich, einen fiir 
diese Messungen zeitlich hinreichend scharf begrenzten Strahlimpuls oberhalb einer 
Energie von 22,5 MeV zu erhalten. 

11 VEcors, S.H., and P. AXEL: Phys. Rev. 101, 1067 (1956). 

12 Bureau, A. J., and C.L. Hammer: Phys. Rev. 105, 1006 (1957). 

18 HamMMER, C.L., and M.G. Stewart: Phys. Rey. 106, 1001 (1957). 
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Die beiden NalI(T1)-Szintillationsdetektoren* DI und DII ** 
-dienen zum Nachweis der vom Target zwischen den Strahlimpulsen 
emittierten y-Strahlung. Die Beobachtung erfolgte im allgemeinen 
unter einem Winkel von etwa 120° gegeniiber der Einfallsrichtung des 
Primarstrahls. Die kleinste Entfernung zwischen der Strahlmitte und 
der Frontebene des Nal-Kristalls betrug etwa 2 cm. Die GréBe der ver- 
wendeten NalI-Kristalle und die Targetdicken richteten sich nach dem 
zu registrierenden y-Energieintervall. Es wurden NalI-Kristalle mit Ab- 
messungen zwischen $ X1$’" @ und 2x14" @ benutzt; die Target- 
dicken lagen zwischen 0,1 und 6 g/cm?. 


Die tiber den gesamten Strahlquerschnitt integrierte Intensitat der 
Bremsstrahlung betrug am Ort des Targets bei einer Endenergie des 
Bremsspektrums von 22,5 MeV im Energieintervall zwischen 10 und 
20 MeV etwa 1,5 - 107 Quanten pro Sekunde ***. 


Der im Strahlfanger SF im Bremsstrahl aufgestellte Cerenkov- 
Zahler CM liefert bei jedem Strahlimpuls einen elektrischen Ausgangs- 
impuls, der als Zeitnullmarke dient und den Zeitpunkt der Erzeugung 
eines Isomers festlegt. Dariiber hinaus gestattet der Cerenkov-Zahler 
eine bequeme Uberwachung des zeitlichen Verlaufs des Strahlimpulses. 


Die 190 cm starke Abschirmwand zwischen Kollimator und Target 
dient zur Reduktion des am Betatron und im Kollimator erzeugten 
hohen Strahlungsuntergrunds von Neutronen und y-Quanten. Die Ab- 
schirmgeometrie geht ohne weiteres aus Fig. 2 hervor. Durch die Eva- 
kuierung des StrahldurchschuBrohres DR wird eine Auffacherung des 
Primarstrahls zwischen Kollimator und Target weitgehend vermieden 
und die Streuung von y-Quanten in den NaI-Kristall reduziert. Der 
Durchmesser der Messingeinsétze im DurchschuBrohr war iiberall min- 
destens 10 mm gréBer als der jeweilige Durchmesser des Bremsstrahl- 
biindels. 

Bei der hier gewahlten Abschirmanordnung ist der Untergrund am 
Ort des Detektors in erster Linie auf die beiden folgenden Ursachen zu- 
rickzufihren: 


1. Die im Target wahrend der Bestrahlung erzeugten Photoneutronen 
werden teilweise im Detektor und in seiner unmittelbaren Umgebung 


* Nal-Integral Line Assembly der Firma Harshaw. 

xx Der zweite NalI-Detektor wurde nur bei Koinzidenzmessungen verwendet. 

xxx Die Abschatzung der Intensitat erfolgte durch Messung der Ausbeute der 
Cu (y, m) Cu Reaktion bei Bestrahlung von Kupferproben am Ort des Targets. 
Die Endenergie E, des Bremsspektrums wurde aus dem Verhaltnis der in Kohlen- 
stoff- und Kupferproben induzierten Aktivitaten bestimmt. Diese Proben wurden 
ebenfalls am Targetort bestrahlt. Der Zusammenhang zwischen dem C/Cu-Aus- 
beuteverhaltnis und E, wurde der empirisch ermittelten Kurve von KosIEK 
(Kost1ek, R.: Diplomarbeit, Heidelberg 1960, unver6ffentlicht) entnommen. 
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eingefangen*. Der Detektor registriert die dabei emittierte Einfang- 
y-Strahlung. Die charakteristische Abklingzeit dieser Neutronen-Ein- 
fangstrahlung ist durch die Bremszeit der Neutronen gegeben und be- 
tragt einige hundert Mikrosekunden. 


2. Wahrend der Bestrahlung werden im Target durch Kernphoto- 
reaktionen langlebige Restaktivitaten aufgebaut, die vom Detektor 
registriert werden. 

Der allgemeine Raum- und Héhenstrahluntergrund war demgegen- 
iiber meist zu vernachlassigen. 


2. Der elektronische Aufbau 
a) fiir die Energiemessungen. Der elektronische Aufbau der MeBanord- 
nung zur Registrierung von Energiespektren geht aus dem ersten 
Blockdiagramm von Fig. 3 hervor. Das an der Anode des Photomulti- 
pliers auftretende Impulsspektrum passiert nach Verstarkung ein 
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Fig. 3. Vereinfachtes Blockschaltbild der Apparatur: a fiir die Registrierung von Energiespektren, b fiir die 
Messung von Halbwertszeiten. Nahere Erlauterungen im Text 


Nullsigna/ 
b _ 


lineares Impulstor und wird auf einem 256-Kanal Impulshéhenanalysa- 
tor registriert. Das lineare Impulstor kann von der Zeitsteuerung zu 
beliebig vorwahlbaren Zeiten gedffnet und geschlossen werden. Der 
Cerenkov-Zahler liefert die Zeitnullmarke fiir die Zeitsteuerung. Es 
koénnen somit Energiespektren in beliebig einstellbaren Zeitintervallen 
nach Ende des Strahlimpulses registriert werden. 


b) fiir die Halbwertszeitmessungen. Das zweite Blockdiagramm in 
Fig.3 zeigt die MeSanordnung fiir die Bestimmung von Halbwerts- 


* Um zu vermeiden, daB ein gréRerer Anteil der im Target erzeugten Photo- 
neutronen in der unmittelbaren Nachbarschaft des Detektors eingefangen wird, 


war der Nal-Kristall lediglich durch einen etwa 10 mm starken Bleizylinder ab- 
geschirmt. 
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zeiten. Mit einem Differential-Diskriminator wird aus dem Energie- 
spektrum die Linie, deren Halbwertszeit gemessen werden soll, ausge- 
blendet. Die Zeitdifferenz zwischen dem von Differential-Diskriminator 
gelieferten Ausgangssignal und der Zeitnullmarke vom Cerenkoy- 
Zahler* wird von dem Zeit-Impulshéhenwandler in einen Impuls ver- 
wandelt, dessen Amplitude dieser Zeitdifferenz proportional ist. Dieses 
so in ein Impulshéhenspektrum umgewandelte Zeitspektrum wird 
wiederum auf einem 256-Kanal Impulshdhenanalysator registriert. 
Jedem Kanal entspricht somit ein bestimmtes Zeitintervall At, dessen 
Dauer durch die gewahlte Einstellung des Zeit-Impulshéhenwandlers 
gegeben ist. 


c) Tottastung des Photomultipliers. Wahrend eines jeden Strahl- 
impulses wird der NalI-Kristall durch die unvermeidliche vom Target 
ausgehende Streustrahlung zu einer intensiven Fluoreszenzstrahlung 
angeregt, die zu einer vollstandigen Ubersteuerung und Blockierung des 
Photomultipliers und der nachfolgenden Verstarker fiir langere Zeit 
fiihren wiirde. Infolgedessen war es notwendig, den Photomultiplier 
wahrend eines jeden Strahlimpulses zu sperren. Die Tottastung erfolgte 
dadurch, daB einige Mikrosekunden vor Beginn des Strahlimpulses fiir 
die Dauer desselben ein durch die Zeitsteuerung ausgeléster negativer 
Sperrimpuls auf das Fokussierungsgitter und die zweite Dynode des 
zehnstufigen Photomultipliers (Typ RCA 6342 A) gegeben wurde**. 


III. Erlauterung des MeBverfahrens 


Im folgenden ist das MeBverfahren naher beschrieben. Zur Er- 
lauterung werden Messungen am Quecksilber diskutiert. 


1. Das Suchprogramm nach neuen Isomeren 


Die systematische Suche nach kurzlebigen Aktivitaten mit Halb- 
wertszeiten zwischen etwa 10~° und 107 sec erfolgte, indem die Targets 
mit einem 22,5 MeV Bremsspektrum bestrahlt und Energiespektren in 
fiinf verschiedenen, zwischen den Strahlimpulsen gelegenen Zeitinter- 
vallen registriert wurden. Um zu erreichen, da sich eine kurzlebige 
Aktivitat mit einer unbekannten Halbwertszeit im Bereich zwischen 
etwa 1075 und 107 sec in mindestens einem der Zeitintervalle aus dem 
Untergrund heraushebt, wurden Beginn und Ende der fiinf Zeitintervalle 
bei dem systematischen Suchprogramm wie folgt gewdhlt: 30 bis 


* Beziehungsweise einem gegeniiber der Zeitnullmarke verzégerten Signal, 
dessen zeitliche Lage in bezug auf die Zeitnullmarke beliebig gewahlt werden 
konnte. 

** Tastung des Fokussierungsgitters allein geniigte nicht zur vollstandigen Sper- 
rung des Photomultipliers wahrend des Strahlimpulses. 
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70 usec, 65 bis 265 usec, 240 bis 740 usec, 740 bis 2740 usec, 3 bis 13 msec. 
Die angegebenen Zeiten sind jeweils auf den Beginn des etwa 5 usec 
langen Strahlimpuls bezogen. 

Es konnte frithestens 20 usec nach der Zeitnullmarke mit der Regi- 
strierung eines Energiespektrums begonnen werden, da der NaI-Kristall 
nach jedem Strahlimpuls fiir die Dauer von etwa 15 usec Fluoreszenz- 
licht emittiert?#-14. 

In jedem der genannten Zeitintervalle wurden jeweils drei Energie- 
spektren registriert, die sich bis zu einer y-Energie von 200 keV, 700 keV 
bzw. 2,5 MeV erstreckten. y-Linien, deren Energie kleiner als etwa 
10 keV ist, konnten infolge des Photomultiplier-Rauschens und der Ab- 
sorption der y-Strahlung in der Aluminiumhiille des NaI-Kristalls nicht 
mehr registriert werden. 

Bei diesen Untersuchungen wurden stets die reinen Metalle bestrahlt. 
Waren mehrere Targets mit unterschiedlicher Dicke verfiigbar, so wurde 
die Targetdicke nach Méglichkeit dem zu registrierenden Energiebereicli 
angepaBt. 

Als Ergebnis der systematischen Suche lagen in den Fallen, in denen 
kurzlebige Aktivitaten beobachtet wurden, ungefahre Werte fiir die 
Energien und Halbwertszeiten der Ubergange vor. Die Abschatzung der 
Halbwertszeit erfolgte aus den Intensitatsverhaltnissen der in den ver- 
schiedenen Zeitintervallen registrierten Linien. 


2. Die Energiemessung 


Die Energien der beobachteten Ubergange wurden durch Registrie- 
rung des Energiespektrums in einem auf die Halbwertszeit der Aktivitat 
abgestimmten Zeitintervall gemessen. 


Fig. 4 zeigt das Ergebnis zweier derartiger Messungen am Queck- 
silber. Als Target diente fltiissiges Quecksilber zwischen zwei 15 u 
starken Kunststoff-Folien*. Das Target hatte einen Durchmesser von 
35 mm und eine Dicke von 2,5 g/em?. Im oberen Spektrum, welches 
in dem Zeitintervall von 22 bis 47 usec nach der Zeitnullmarke regi- 
striert wurde, sind neben der starken Réntgen-K-Linie drei y-Linien bei 
(217 +5) keV, (333 +10) keV und (515 +12) keV sowie die Andeutung** 


* Polyterephthalsdureester-Folie mit der Handelsbezeichnung ,,Hostaphan‘‘ 
der Firma Kalle, Wiesbaden-Biebrich. 

** Bei Messungen, die am Quecksilber unter geringfiigig abgeanderten Bedin- 
gungen durchgefiithrt wurden, konnte die im oberen Spektrum von Fig. 4 zu er- 
kennende recht erhebliche Linienverbreiterung vermieden und damit auch die 
580 keV-Linie sehr viel deutlicher von der 515 keV Linie getrennt werden als aus 
Vig. 4 ersichtlich ist. Da jedoch der EnergiemaSstab bei diesen Messungen ein 
anderer war als der von Fig. 4, wurde auf die Wiedergabe dieser Spektren verzichtet. 

14 ScIVER, W.v.: IRE Trans. Nucl. Sci. 3, 39 (1956). 
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einer Linie bei (580-+15) keV zu erkennen. Die Rontgen-K-Linie ist 
auf eine teilweise Konversion der genannten vier y-Linien zuriickzu- 


fihren. Das in Fig. 4 
gezeigte untere Spek- 
trum ist das Ergebnis 
einer Messung im Zeit- 
intervall von 65 bis 
265 usec nach der Zeit- 
nullmarke. EinVergleich 
der beiden Spektren 
lehrt, daB die Linien bei 
333 keV und 580 ke Vzeit- 
lich schneller als die bei- 
den Linien bei 217 keV 
und 515 keV abklingen. 
Wird das MeBintervall 
zeitliich noch weiter 
hinausgeschoben, so ver- 
schwinden _ schlieBlich 
auch die drei im unte- 
ren Spektrum von Fig. 4 
zu erkennenden Linien. 
Daraus kann gefolgert 
werden, daB bei Bestrah- 
lung von Quecksilber mit 
einem 22,5 MeV Brems- 
spektrum zwei kurz- 
lebige Isomere mit ver- 
schiedenen Halbwerts- 
zeiten durch Kernphoto- 
reaktionen erzeugt wer- 
den, bei deren Zerfall 
neben der R6éntgen-K- 
Linie jeweils zwei y- 
Linien emittiert werden. 

Die Ejichung des 
Szintillations - Spektro - 
meters erfolgte je nach 
dem Energiebereich mit 
Hilfe einer Auswahl 
der Eichpraparate Gd, 
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Fig. 4. Quecksilber-Energiespektrum, Die Registrierung des oberen 
Spektrums erfolgte im Zeitintervall von 22 bis 47 usec, die des 
unteren im Zeitintervall von 65 bis 265 usec nach dem Strahlimpuls. 
Die MeBdauer betrug jeweils 12000sec. Die Linienverbreiterung 
im oberen Spektrum riihrt von einer kurzzeitigen Ubersteuerung des 
Verstarkers und des linearen Impulstors, die bei dieser speziellen 
Messung unmittelbar nach Ende der Tottastung erfolgte, her 


Tm!, Eut55, Cel44, He23, Snl83, Na, Cs!87, Mn*4 und Co® unter sta- 
tischen Bedingungen, d.h. ohne Bestrahlung des Targets bei permanent 
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gedffnetem Spektrometer. Die Lage der Schwerpunkte der Eichlinien 
verschob sich geringfiigig, wenn die Eichung wahrend der Bestrahlung 
des Targets mit dem 22,5 MeV Bremsspektrum und periodischer Photo- 
multiplier-Tottastung durchgefiihrt wurde. Die Verschiebung der Lage 
der Schwerpunkte gegentiber ihrer Lage im statischen Betrieb wurde 
stets fiir mindestens zwei Eichlinien gemessen und durch eine entspre- 
chende Korrektur* beriicksichtigt. Die Korrektur lag meist im Bereich 
zwischen 4 und 2% und war stets kleiner als 4%. 

Bei den Energiemessungen tiberwogen die systematischen Fehler im 
allgemeinen gegentiber den statistischen Fehlern. Eine Zusammenstel- 
lung der méglichen systematischen Fehlerursachen befindet sich im 
Anhang. Die dort aufgefiihrten Fehlerursachen wurden bei der Ab- 
schatzung der angegebenen MeBfehler beriicksichtigt. 


3. Die Halbwertszertmessungen 


Zur Messung der Halbwertszeit eines isomeren Ubergangs wurde 
entweder die entsprechende Photolinie oder, bei stark konvertierten 
Ubergangen, die Réntgen-K-Linie mit einem Differential-Diskriminator 
aus dem Impulshéhenspektrum herausgeblendet und die zeitliche Ver- 
teilung** der Impulse am Diskriminator-Ausgang in bezug auf die 
Zeitnullmarke gemessen. Da die herausgeblendete Linie stets einem 
mehr oder weniger intensiven Untergrund iiberlagert ist, der nicht von 
der Linie getrennt werden kann, lat sich aus der gemessenen zeitlichen 
Verteilung der ausgeblendeten Impulse die Halbwertszeit des Uber- 
gangs nicht unmittelbar, sondern erst nach Subtraktion der Untergrund- 
impulse, die in das Fenster des Differential-Diskriminators fallen, be- 
rechnen. Das Problem der Untergrundsubtraktion wird dadurch er- 
schwert, daB der Untergrund eine zeitabhangige Komponente enthalt. 
Das in der vorliegenden Arbeit benutzte Verfahren der Untergrund- 
subtraktion und Halbwertszeitmessung ist im folgenden am Beispiel des 
QOuecksilbers erlautert. 

Beim Quecksilber konnten die Halbwertszeiten aller beobachteten 
y-Linien nach diesem Verfahren gemessen werden. Das Ergebnis einer 
derartigen Messung ist in Fig. 5 fiir den speziellen Fall der 515 keV- 
Quecksilberlinie dargestellt. Die zeitliche Verteilung der in das Fenster 


* Die GréBen dieser Korrektur richteten sich nach der Dauer der Tottastung 
des Photomultipliers, der Lange und der zeitlichen Lage des MeBintervalls in bezug 
auf den Strahlimpuls, der Starke des verwendeten Eichpraparats sowie nach der 
Ordnungszahl und der Dicke des Targets, die ihrerseits die Intensitat der Fluores- 
zenzanregung des Nal-Kristalls durch die Streustrahlung vom Target bestimmen. 
Die beobachtete Linienverschiebung wurde um so gréfRer, je ndher das MeBintervall 
beim Strahlimpuls lag. 

** Die Zeiteichung des Zeit-Impulshéhenwandlers erfolgte mit Eichimpulsen 
eines quarzgesteuerten Impulsgenerators, Tektronix 180-S1. 
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des Differential-Diskriminators fallenden Impulse (MeBpunkte a@ in 
Fig. 5) ergibt eine resultierende Verteilungsfunktion, die sich aus einem 
Anteil, der von 515 keV-Ubergangen herriihrt, und aus einem Unter- 
grundanteil zusammensetzt. 

In einem zweiten Experiment wurde unter sonst unverdnderten 
Bedingungen die zeitliche Verteilung der Untergrundimpulse gemessen. 
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Fig. 5. Zerfallskurve des 515 keV-Quecksilber-Ubergangs und Zeitabhangigkeit des Quecksilber-Unter- 
grunds in halblogarithmischer Darstellung. T,ist die feste Zeitdifferenz zwischen Ende des Strahlimpulses 
und MeBbeginn. Sie betrug bei dieser Messung 30 ysec. Die Targetdicke betrug 2,5 g/cem®. MeBpunkte: a Zeit- 
liche Verteilung der ausgeblendeten 515 keV-Impulse einschlieBlich Untergrund. 6 Zeitliche Verteilung der 
Quecksilber-Untergrundsimpulse oberhalb 650 keV nach Normierung auf die MeBpunkte a fiir T— T, = 1 msec. 
c Differenz der Verteilungen a@ und b als Zerfallskurve der 515 keV Aktivitat nach Subtraktion des 
Untergrunds. Aus der Verteilung c ergibt sich eine Halbwertszeit von (92 + 3) usec 


Eine getrennte Messung dieser Verteilung ist bei unverandertem Target 
dadurch méglich, daB mit einem Integral-Diskriminator alle die Impulse 
aus dem Impulshéhenspektrum ausgewahlt werden, die oberhalb der 
energiereichsten Linie des Isomers liegen. Diese Grenze lag bei den 
Messungen am Quecksilber bei etwa 650 keV. Das Resultat der Messung 
der zeitlichen Verteilung dieser Impulse ist in Fig. 5 durch die mit 0 be- 
zeichneten MeBpunkte wiedergegeben. Es ist eine deutliche Zeitab- 
hangigkeit des Untergrundes zu erkennen, die bei Elementen hoher 
Ordnungszahl und geniigend dicken Targets infolge der starken Erzeu- 
gung von Photoneutronen stets beobachtet wurde. 


Zur Priifung der Frage, ob die Zeitabhangigkeit des Untergrunds sich mit dem 
ausgewahlten Spektralbereich andert, wurde die Zeitabhangigkeit des Untergrunds 
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in einigen Fallen fiir verschiedene Spektrumsbereiche an Elementen untersucht, bei 
deren Bestrahlung mit einem 22,5 MeV-Bremsspektrum keine kurzlebigen Aktivi- 
taten erzeugt werden konnten. Es zeigte sich, daB sich die Zeitabhangigkeit des 
Untergrunds nicht sehr andert, wenn verschiedene Bereiche zwischen etwa 100 keV 
und 800 keV aus dem Spektrum ausgeblendet werden. Auch der Austausch eines 
Targets gegen ein anderes von benachbarter Ordnungszahl und angenahert gleicher 
Dicke in g/cm? hatte nur eine unwesentliche Anderung der Zeitabhangigkeit des 
Untergrunds zur Folge. 

Zur Auswertung werden die Zahlraten der beiden gemessenen zeit- 
lichen Verteilungen bei groBen Zeiten, wo sie im Rahmen der Statistik 
einen konstanten Wert annehmen, aufeinander normiert und nach 
Normierung voneinander subtrahiert. Die Differenz ergibt, wie in 
Fig. 5 an der Lage der mit c bezeichneten Punkte ersichtlich ist, eine 
Verteilung, die innerhalb der MeBgenauigkeit bei der hier gewahlten 
Art der Darstellung auf einer Geraden liegt, aus deren Neigung die 
Halbwertszeit des isomeren Ubergangs entnommen werden kann. 

Die graphische Darstellung der fiir das Quecksilber gemessenen zeit- 
lichen Impulsverteilungen in Fig. 5 dient lediglich zur Veranschaulichung 
der MeBmethode. Die tatsachliche Berechnung der Halbwertszeit aus 
den als Funktion der Zeit gemessenen Zahlraten und die Abschatzung 
des statistischen Fehlers der Messung erfolgten nach dem von PEIERLS!® 
angegebenen Verfahren. 

Peterts Uberlegungen gelten streng genommen nur fiir den Fall eines zeit- 
unabhangigen Untergrunds. Das Verfahren kann jedoch unbedenklich auf das hier 
vorliegende Problem itibertragen werden, obwohl zu Beginn des MeBintervalls 
meist eine langsame zeitliche Abnahme des Untergrunds beobachtet wurde. Fiir 
die Ermittlung der Halbwertszeit ist es weitgehend ohne Bedeutung, ob der Unter- 
grund zeitlich konstant oder zeitabhangig ist, sofern nur der tatsachlich gemessene 
Untergrund subtrahiert wird. Auf die exakte Berechnung des statistischen MeB- 
fehlers einer Halbwertszeitbestimmung wurde in der vorliegenden Arbeit verzichtet, 
da der von PEIERLs fiir den Fall eines zeitlich konstanten Untergrunds abgeleitete 
Ausdruck fiir den statistischen Fehler einer Halbwertszeitmessung* auch in dem 
vorliegenden Fall eines schwach zeitabhangigen Untergrunds noch eine hinreichend 
gute Naherung darstellt. 

Die Halbwertszeiten fast aller beobachteten Linien konnten in der 
skizzierten Weise gemessen werden. In Ausnahmefallen, in denen ein 
schwacher isomerer Ubergang einem hohen Untergrund iiberlagert war, 
konnte die Halbwertszeit abgeschatzt werden, indem das Energiespek- 
trum in vier aufeinanderfolgenden Zeitintervallen registriert und die 
Intensitaten der Linien in den verschiedenen Zeitintervallen miteinander 
verglichen wurden **. 


* Definiert als die Wurzel aus dem mittleren Schwankungsquadrat. 

xx Die Registrierung der vier Energiespektren erfolgte gleichzeitig in je einer 
Gruppe von 64 Kandlen des 256-Kanal-Impulshéhenanalysators derart, daB jeder 
Gruppe ein bestimmtes Zeitintervall zugeordnet war. 

15 PEIERLS, R.: Proc. Roy. Soc., Lond. A 149, 467 (1935). 


Erzeugung kurzlebiger Isomere durch Kernphotoreaktionen 111 


Zur Messung von Halbwertszeiten langlebiger Aktivitaten im Bereich 
von 10 msec und dariiber konnte die Strahlung vom Betatron fiir eine 
beliebig wahlbare Folge von Strahlimpulsen freigegeben und wieder ge- 
sperrt werden. Dadurch war es méglich, das zeitliche Abklingen einer 
Aktivitaét auch iiber ein Zeitintervall zu verfolgen, dessen Dauer gro8 
gegeniiber 20 msec ist. 

Da in der vorliegenden Arbeit die nach PEIERLS abgeschatzten drei- 
fachen statistischen Fehler einer Einzelmessung im allgemeinen gegen- 
uber den systematischen Fehlern iiberwogen, werden bei der Angabe der 
Halbwertszeit im allgemeinen nur die dreifachen statistischen Fehler 
berticksichtigt. Die systematischen Fehler sind von Fall zu Fall ver- 
schieden gro, diirften aber bei diesen Messungen stets kleiner als 4% 
sein. Die wichtigsten systematischen Fehlerursachen, die bei einer 
Halbwertszeitmessung auftreten kénnen, sind im Anhang zusammen- 
gestellt. 


IV. MeBergebnisse und Diskussion 


Die Ergebnisse der Messungen sind in den Tabellen 1 und 2 zusammen- 
gestellt. Die Bedeutung der einzelnen Spalten ist aus den Erlaute- 
rungen zu Tabelle 1 und 2 ersichtlich. Es wurde davon abgesehen, Iso- 
mere in die Tabelle aufzunehmen, die bereits von anderen Autoren nach- 
gewiesen wurden*. Insgesamt konnten im Verlauf dieser Messungen 
mindestens 21 bisher unbekannte Isomere erzeugt werden **. 

Tabelle 1 enthalt alle die Isomere, die im Verlauf dieser Arbeit bei 
der Untersuchung der Seltenen Erden erstmalig nachgewiesen werden 
konnten. In Tabelle 2 sind die Ergebnisse fiir die tibrigen 14 unter- 
suchten Elemente zusammengefaBt. 

Als negativ sind in den Tabellen 1 und 2 alle die Elemente klassifi- 
ziert, bei deren Bestrahlung mit einem 22,5 MeV Bremsspektrum keine 
oder nur in der Literatur bereits erwahnte isomere Ubergiange beobachtet 
wurden ***., 

In Spalte 6 der beiden Tabellen sind Kennziffern einiger zusatzlicher 
Erlauterungen angegeben, die nachfolgend zusammengestellt sind: 


a) Terbium. Bei der 172 keV-Linie des Terbium wurde eine deutliche 
und reproduzierbare Asymmetrie beobachtet, die durch die Annahme 


* Das 11,4 usec Isomer des Cd bildet aus Griinden, die weiter unten im Text 
erlautert sind, eine Ausnahme. 

xx Dariiber hinaus wurde beim Ruthenium eine intensive 11,5 usec und eine 
860 bzw. 1000 usec Aktivitat beobachtet, bei denen nicht mit Sicherheit geklart 
werden konnte, ob es sich um neue Isomere handelt. Auch beim Cd kénnte es sich 
bei der 10,4 usec Aktivitat um ein weiteres neues isomeres Kernniveau handeln. 

**xk Bei einigen der als negativ klassifizierten Elemente wurden jedoch schwache 
Linien beobachtet, die méglicherweise weiteren kurzlebigen Isomeren zugeordnet 


werden miissen. 
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Tabelle 1. Ergebnisse der Messungen an den Seltenen Evden 


Target Halbwertszeit Energien der beobachteten Ubergange Ex exp. ee a pee 
usec keV keV keV 
Ce 6,5 1,5 480-+10, 1600 +40 — 35,5 
Nd 46;, =. 0,5 106+5, 515+12, 1540+ 40 Big == 2 | 35.2 
Gd 22+1,5 198+5, 24545 43,g42)| 44,0 
Tb 395 +40 172+6, (96), (~ 205) 45,¢+2| 45,5 1 
AS ered 120+ 9 47,52 
Dy 47,0 2 
42s, 380+ 10, 1809, 28349 47.52 
Ho 70 fe 136-46 Ag h2| 4861.3 
Tm | 21,,-£4,5 171.46, (95), (150) $4,742) 54.0 | 4 
Yb | (60+ 5) - 103 51545 Shao) sar6t ol & 
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Erléuterungen zu den Tabellen 1 und 2 
Spalte 1: Bestrahltes Element. 


Spalte 2: Gemessener Wert der Halbwertszeit in usec. Die Zuordnung mehrerer 
Linien zu einem Isomer erfolgte immer dann, wenn ihre Halbwertszeiten innerhalb 
der Fehlergrenzen tibereinstimmten. Der angegebene Fehler ist im allgemeinen der 
nach PrIrERLS! abgeschatzte dreifache statistische Fehler der genauesten Einzel- 
messung. Nur bei dem 12 usec Isomer des Dy und bei dem 70 usec Ho-Isomer 
kénnte der systematische MeBfehler wesentlich gréBer sein als der dreifache stati- 
stische Fehler, so daB in diesen beiden Fallen die mégliche GréBenordnung des 
systematischen Meffehlers statt des dreifachen statistischen Fehlers angegeben ist. 


Spalte 3: Gemessene Energiewerte der beobachteten Ubergange in keV. Der 
angegebene Fehler ist das Ergebnis einer Abschatzung von systematischen Fehlern. 
Unterstreichung einer Energie bedeutet, da8 die Halbwertszeit der betreffenden 
Linie gemessen wurde. Bei nicht unterstrichenen Energien erscheint die Zuordnung 
der Linie zu dem betreffenden Isomer auf Grund einer ungefahren Abschatzung der 
Halbwertszeit dieser Linie wahrscheinlich. Bei eingeklammerten Linien handelt es 
sich um schwache Ubergange, deren Energien nur ungenau gemessen werden konn- 
ten und deren Zuordnung zweifelhaft ist. 


Spalte 4: Gemessene Energie des Schwerpunkts der Réntgen-K-Linie. Wurde 
die Halbwertszeit der Réntgen-K-Linie gemessen, so ist der Energiewert unter- 
strichen. 


Spalte 5: Theoretischer Wert der Schwerpunktsenergie der Rontgen-K-Linie 
des bestvahiten Elements. Die Energien wurden den Tabellen von Nijcu et al.16 
entnommen. 


16 Nijcu, G. J., A.H. Wapstra and R. van LigsHout: Nuclear Spectroscopy 
Tables North Holland Publishing Comp., Amsterdam, 1959. 
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Tabelle 2. Ergebnisse der Messungen an den tibrigen untersuchten Elementen 


teat Halbwertszeit Energien der beobachteten Ubergange Ex exp. | jp, | Bemer- 
| psec keV keV keV fe 
SC 49,;+1,0 |64+4, 78+ 5 [Schwerpunkt 69,, + 3] = | 41 6 
133 +4 
Co} 10,+0,6 | 53.5 a: 
Ge 5.1 0,4 85 +3 — 10,0 
Ru Ath ete one 16547 (125) = 19,6 7 
1Zigick 4,5 217+ 5, 307+6 1942 
860+ 70* | 201+6 [unaufgeléstes Dublett] 204-3 
“= 1000 | + mehrere unaufgeléste Linien 
zwischen 70 und 160 keV 
Cd | 41,,+1* 5842 5h ts 023/60) 15.8 
104£0,6 | 199-44, 257-45 (~72) (W125) 
Hf 8,5 + 0,4 495 +12, (385 + 10) 57,1 9 
10;5+ 0,7 |498 + 5, 303 + 6, 720 + 15, 10204 20 | 574.2 
49+ 5 125 Site 2 
Re 70+1 (9946) (~ 130) 61,52] 62,6 10 
Os 225 +10 Asp 4 65+2)| 64,5 11 
Hg 2A. 5 333-410, 580+ 15 72,5 12 
92 + 3 ANN ae 5,” Sta 12 7242 


Negativ: Ga, Sr, Te, Ir, Pt 


Spalte 6: Kennziffer der Erlauterung im Text. 


Ein Stern bei einer Halbwertszeit bedeutet, daB es sich um ein bekanntes oder 
mdéglicherweise schon bekanntes Isomer handelt. 


Eine gestrichelte horizontale Linie bedeutet, daB nicht entschieden werden 
konnte, ob es sich um ein oder zwei Isomere handelt. 


einer etwa um den Faktor 4 schwacheren Linie bei 205 keV erklart 
werden kann. Eine Halbwertszeitanalyse der Rontgen-K-Linie ergab 
eine deutliche 400 usec-Komponente, so daB die K-Linie nicht aus- 
schlieBlich auf die innere Konversion des bekannten 10,5 sec Tb?°8™ 
141 keV-Ubergangs!* ?? zuriickzufiihren ist. 


17 Gove, N.B., R.W. Henry, L.T. Dittman and R.A. Becker: Phys. Rev. 
112, 489 (1958). 
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b) Dysprosium. Es konnten bei Bestrahlung dieses Elements zwel 
kurzlebige Isomere nachgewiesen werden. Die Rontgen-K-Linie enthalt 
sowohl eine 12 usec als auch eine 115 usec Komponente. 


c) Holmium. Die Halbwertszeit des 70 usec 136 keV-Isomers konnte 
nur abgeschatzt werden, da die 136 keV-Linie dem Compton-Kontinuum 
des bekannten 0,8 sec Ho!®™ 299 keV-Isomers!*:1” iiberlagert ist. Hol- 
mium ist ein mono-isotopes Element mit der Massenzahl 165. Ein in der 
Energie sehr ahnlicher, in der Halbwertszeit jedoch deutlich verschiede- 
ner isomerer Ubergang wurde von ALEXANDER et al.’8 durch eine 
(n, y)-Reaktion am Ho! erzeugt. Das dabei entstehende Ho®®™ hat 
eine Halbwertszeit von (214-410) usec; die Energie der zugeordneten 
y-Linie betragt (131 +5) keV. 


d) Thulium. Die schwache 150 keV-Linie des Thulium verursachte 
eine deutliche und reproduzierbare Asymmetrie der 171 keV-Linie. 


e) Ytterbium. CAMPBELL et aJ.® erzeugten durch eine (m, y)-Reaktion 
am Yb!"4 ein (67-+4) msec 455 keV Yb7°-Isomer. Das in Tabelle 1 
aufgefiithrte 60 msec Isomer, welches bei Bestrahlung eines Yb-Targets 
mit einem 22,5 MeV Bremsspektrum beobachtet wurde, scheint jedoch 
nicht mit dem von CAMPBELL et al. beobachteten Yb?” Isomer identisch 
zu sein, da die gemessenen Energien um mehr als 10% voneinander ab- 
weichen*. 


ft) Scandium. AuBer der 133 keV-Linie wurde eine sehr starke Linie 
beobachtet, deren Schwerpunkt bei 69,5 keV liegt. Aus ihrer auBerge- 
wohnlich groBen Linienbreite kann gefolgert werden, daB es sich bei 
dieser Linie um ein unaufgeléstes Dublett handelt, welches sich aus zwei 
etwa gleich intensiven Linien bei ~64 keV und ~78 keV zusammensetzt. 


g) Ruthenium. Bei der Bestrahlung dieses Elements wurden min- 
destens drei, méglicherweise vier Isomere erzeugt. Aus der beobachteten 
Breite der 860 usec 201 keV-Linie mu8 gefolgert werden, daB es sich bei 
dieser um ein unaufgeléstes Dublett handelt. Nach SHARMA®® existiert 
beim Ru ein 11/27--Niveau 325 keV oberhalb des Grundzustands, das 
durch Emission einer (198 +127) keV-Kaskade zerfallt. Bei der 198 keV- 
Linie handelt es sich nach SHARMA um einen M2-Ubergang. Das 


* CAMPBELL et al. geben fiir die Energie keine Fehlergrenzen an. In der vor- 
liegenden Arbeit wurde bei der Eichung des Spektrometers unter anderem ein 
Na*® 511 keV-Praparat verwandt, so daB die Lagen der 515 keV-Linie des Yb und 
der 511 keV-Positronenvernichtungslinie sehr genau miteinander verglichen werden 
konnten. 

18 ALEXANDER, K.F., and V. BREDEL: Nuclear Phys. 17, 153 (1960). 

19 CAMPBELL, E.C., and P.F. Ferrwetss: Nuclear Phys. 13, 92 (1952). 
20 SHARMA, B.L.: Nuclear Phys. 19, 550 (1960). 
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325 keV-Niveau wird vom genannten Autor als langlebig klassifiziert, 
jedoch ist die Halbwertszeit nicht naher angegeben. Es erscheint nicht 
ausgeschlossen, daB das hier beobachtete 201 keV-Dublett zum Teil auf 
den Zerfall des isomeren Niveaus bei 325 keV zuriickzufiihren ist. Dafiir 
spricht auch die Tatsache, da8 sich in dem in der vorliegenden Arbeit 
beobachteten Spektrum der teilweise unaufgelésten Linien zwischen 
70 und 160 keV auch ein Ubergang von etwa 130 keV heraushebt. 


SchlieBlich wurde neuerdings von ScHARDT et al.2 ein (8,15 + 
0,20) usec (177 +4) keV-Isomer des Tc beobachtet. Das in Tabelle 2 auf- 
gefiihrte (11,5 +2) usec (165 +7) keV-Isomer, welches bei der Bestrah- 
lung des Ruthenium beobachtet wurde, kénnte grundsatzlich ein Tc- 
Isomer sein, welches durch eine (y, #)-Reaktion erzeugt wird. Es er- 
scheint jedoch nicht sehr wahrscheinlich, daB es sich um dasselbe Isomer 
handelt. 


h) Cadmium. Nach PETROFF” existiert ein (12 +3) usec Cd!-Isomer 
58 keV oberhalb des Grundzustands. Diese Aussage ist nur dann mit 
den Ergebnissen der vorliegenden Arbeit vereinbar, wenn die Existenz 
eines weiteren Cd-Isomers mit einer Halbwertszeit von (10,4 +0,6) sec 
angenommen wird, bei dessen Zerfall die teilweise intensiven Linien 
zwischen 72 und 257 keV emittiert werden. Gegen diese Annahme 
spricht die Tatsache, daB sich der 58 keV-Ubergang und der 199 keV- 
Ubergang gerade zu dem beobachteten 257 keV-Ubergang ergdnzen. 
Die vorliegenden Informationen kénnten dann durch die Annahme eines 
isomeren Kernzustands bei 257 keV gedeutet werden, der mit einer 
Halbwertszeit von etwa 11 usec zerfallt und bei dessen Zerfall der Kern 
teilweise direkt, teilweise iiber ein Zwischenniveau bei 58 oder 199 keV 
in den Grundzustand iibergeht. Bisher konnte nicht geklart werden, 
welche der beiden Deutungen zutrifft. — SchlieBlich ist noch zu be- 
merken, daB sich die schwachen 72 und 125 keV-Ubergange im Rahmen 
der MeBgenauigkeit zu dem beobachteten Ubergang von 199 keV er- 
ganzen. 


i) Hafnium. Die bei der Bestrahlung von Hafnium mit einem 
22,5 MeV-Bremsspektrum beobachteten zahlreichen Linien wurden drei 
verschiedenen Isomeren zugeordnet. Die Réntgen-K-Linie enthalt 
sowohl eine 49 usec Komponente als auch einen Anteil mit einer Halb- 
wertszeit von etwa 9 usec. Gegen die in Tabelle 2 vorgenommene Zu- 
ordnung der beobachteten Hafnium-Linien zu drei Isomeren spricht 
die Tatsache, daB sich die 198 und die 303 keV-Linie im Rahmen der 


21 ScHarRDT, A.W., and A. GoopMAN: Phys. Rev. 123, 893 (1961). 

22 PerroFF, M.D.: Bull. Amer. Phys. Soc. 1, 389 (1956). — UCRL-Report 
Bosker, Obye 
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MeBgenauigkeit gerade zu dem beobachteten 495 keV-Ubergang er- 
ginzen, jedoch war die wiederholt gemessene Halbwertszeit des starken 
495 keV-Ubergangs stets deutlich kiirzer als die Halbwertszeit der vier 
Linien zwischen 198 und 1020 keV. Die Zuordnung der schwachen 
385 keV-Linie ist ungewi8; ihre Halbwertszeit ist jedoch mit Sicherheit 
kleiner als 20 ysec. — Die Summe des 303 und des 720 keV-Ubergangs 
ergibt innerhalb der MeBgenauigkeit den 1020 keV-Ubergang. 


k) Rhenium. Die gegeniiber der 99 keV-Linie um mindestens einen 
Faktor 100 starkere 61,5 keV-Linie wurde als Réntgen-K-Linie inter- 
pretiert. Dies ist jedoch nicht gesichert. Wenn diese Deutung zutrifft, 
dann mu8 es beim Rhenium einen stark konvertierten 70 wsec-Ubergang 
geben, bei dem es sich wegen der starken Konversion nur um schwach 
retardierte M2- oder um stark beschleunigte M3-Strahlung handeln 
kann. 


1) Osmium. Eine Abschatzung des K-Konversionskoeffizienten des 
157 keV-Ubergangs aus den beobachteten Linienintensitaten der 157 keV 
und der Réntgen-K-Linie ergibt als untere Grenze den Wert 7. Infolge- 
dessen muB es sich bei dem 157 keV 225 usec-Ubergang um M 2- oder 
M 3-Strahlung handeln. 


m) Quecksilber. Die Roéntgen-K-Linie ist beim Quecksilber in erster 
Linie auf eine teilweise Konversion der 92 usec-Ubergange zuriickzu- 
fiihren. Dies folgt aus einer Halbwertszeitanalyse der K-Linie. 

Mit Hilfe von Koinzidenzmessungen wurde sichergestellt, daB es 
sich bei der (515 +12) keV-Linie nicht um Positronenvernichtungsstrah- 
lung handelt. 

Es ist wahrscheinlich, daB fast alle in den beiden Tabellen genannten 
Isomere durch eine (y, y’)-, (y, m)- oder (y, 2”)-Reaktion gebildet werden. 
Bei einer Endenergie des Bremsspektrums von 22,5 MeV sind zwar die 
Prozesse (y, p), (vy, wp) und (y, 2p) energetisch noch méglich*, jedoch 
ist der Wirkungsquerschnitt fiir diese Reaktionen bei den hier unter- 
suchten Elementen unterhalb von 22,5 MeV in den meisten Fallen so 
klein, daB diese Méglichkeit auBer acht gelassen werden kann. Nur bei 
den drei Elementen Cs, Co und Ge ist es auch gut méglich, daB eine 
(y, p)- oder (y, np)-Reaktion vorliegt. Schon beim Ru und Cd ist die 
Transmissionswahrscheinlichkeit der Photoprotonen durch den Cou- 
lomb-Wall so klein, daB die gemessenen Ausbeuten bei Annahme einer 
(vy, p)- oder (y, np)-Reaktion nur schwer erklart werden kénnten. Dies 
gilt in verstarktem Ausmaf} fiir die Elemente oberhalb des Cd. LaBt 
man zunachst den Fehler bei der Energiemessung auBer acht, so spricht 


* Bei einigen Elementen auch Reaktionen, bei denen drei Nukleonen emittiert 
werden. 
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auch ein Vergleich der gemessenen Schwerpunkte der Réntgen-K-Linien 
mit den berechneten Schwerpunkten der K-Linien der bestrahlten 
Elemente gegen die Annahme, daB eine (y, £)- oder (y, nf)-Reaktion 
vorliegt*. Beriicksichtigt man die angegebenen MeBfehler, so ist zu 
beachten, da8B der statistische Fehler gegeniiber dem in Spalte 4 aufge- 
fiihrten systematischen Fehler von + 2 keV im allgemeinen bei den hier 
durchgefiihrten Messungen zu vernachlassigen war. Liegt ein systemati- 
scher Fehler vor, so diirften die Abweichungen bei den Messungen der 
K-Linien stets das gleiche Vorzeichen und etwa die gleiche GréBe haben. 
Die Moglichkeit, daB die Energien der Réntgen-K-Linien systematisch 
um etwa 1,5 bis 2 keV zu groB gemessen wurden, scheidet weitgehend 
aus, weil in diesem Fall gefolgert werden miiBte, daB in fast allen Fallen 
eine (y, f)- oder (y, np)-Reaktion vorliegt. Dies ist aber wegen des bei 
schweren Kernen hohen Coulomb-Walls auBerordentlich unwahrschein- 
lich. Infolgedessen kann trotz der Tatsache, da die Energien der 
Rontgen-K-Linien mit dem NaI-Spektrometer nur mit der beschrankten 
Genauigkeit von +2 keV gemessen werden konnten, auf Grund eines 
Vergleichs der Spalten 4 und 5 gefolgert werden, da8 es sich oberhalb 
des Cd wahrscheinlich um (y, y’)-, (y, 2)- oder (y, 2”)-Reaktionen han- 
delt. Mit Sicherheit kann die Méglichkeit einer (y, #)- oder (y, m$)- 
Reaktion durch eine genaue Energiemessung der Rontgen-K-Linie mit 
Hilfe kritischer Absorber ausgeschlossen werden. 


Von einer Einordnung der in Spalte 3 von Tabelle 1 und 2 genannten 
Ubergange in Termschemata wurde abgesehen, da im Verlauf dieser 
Arbeit weder relative Linienintensitaten gemessen noch Koinzidenz- 
experimente durchgefithrt wurden. Auch kann eine Isotopenzuordnung 
der beobachteten isomeren Kernzustande noch nicht vorgenommen 
werden. Eine Klarung der Isotopenzuordnung ist bei den mono- 
isotopen Elementen Sc, Co, Tb, Ho und Tm ohne Verwendung getrennter 
Isotope durch Messung der Reaktionsschwellen méglich. 

Der Multipolcharakter der beobachteten isomeren Ubergange kann 
erst nach Messung der Konversionskoeffizienten bestimmt werden. 


Ordnet man die im Verlauf dieser Arbeit erstmalig beobachteten 
24 isomeren Kernzustande in das Histogramm von Fig. 1 ein, so ver- 
ringert sich das eingangs erwahnte Defizit isomerer Uberginge mit 
Halbwertszeiten im Bereich zwischen 10-6 und 107 sec nicht unerheb- 
lich. Dariiber hinaus wurden im Zeitraum vom Oktober 1958 bis Juni 
4961 von anderen Autoren nach unserer Kenntnis etwa 20 weitere kurz- 
lebige Isomere in diesem Lebensdauerbereich gefunden. 


* Nur bei den Elementen Holmium und Rhenium spricht ein Vergleich der 
in Spalte 4 und 5 angegebenen Energien nicht gegen eine (y, p)- oder (y, np)-Re- 
aktion, jedoch ist die Emission eines Protons auch hier 4uSerst unwahrscheinlich. 
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V. Anhang 


1. Diskussion der méglichen Fehlerursachen bet den 
Energiemessungen 


Systematische Fehler bei der Messung der Energie einer y-Linie 
kénnen ihren Ursprung in erster Linie in den folgenden Ursachen haben: 


a) Langsame zeitliche Verstdrkungsinderungen und Nullpunktswanderungen des 
Spektrvometers wihvend dey Messung eines Spektrums. Bei samtlichen Energie- 
messungen wurde die Registrierung des Spektrums zwischen zwei Spektrometer- 
Eichungen eingeschlossen. Die Wanderungen der Lagen der Eichlinien zwischen 
zwei bis zu fiinf Stunden auseinanderliegenden Energiekalibrierungen waren stets 
kleiner als 1%. 


b) Zeitliche Anderung der Gesamiverstérkung und dev Lage des Energienullpunkts 
im MeBintervall zwischen aufeinanderfolgenden Strahlimpulsen. Wie bereits erwahnt 
wurde, bewirken die Tottastung des Photomultipliers und die periodische Anregung 
des Kristalls zu einer intensiven Fluoreszenzstrahlung, da8 sich Gesamtverstaérkung 
und Lage des Energienullpunkts des Spektrometers nach Ende der Tottastung 
gegeniiber dem statischen Betrieb um geringe, jedoch meSbare Betrage andern. 
Eichkurven, die wahrend der Bestrahlung eines Targets aufgenommen wurden, 
zeigten wiederholt Abweichungen vom linearen Verlauf um Betrage bis zu etwa 1%. 

AuBerdem kann ein systematischer Fehler dadurch entstehen, daB sich Ver- 
starkung und Nullpunkt des Spektrometers zeitlich im MeBintervall merklich 
andern. Wegen der statistischen zeitlichen Gleichverteilung der Impulse von den 
Eichpraparaten iiber das gesamte jeweilige MeBintervall ergibt die mit radioaktiven 
Eichpraparaten gemessene Linienverschiebung einen Korrekturfaktor, der nur 
angenahert mit demjenigen identisch ist, den man erhalten wiirde, wenn die Eichung 
mit Impulsen vorgenommen werden kénnte, die wie bei dem erzeugten Isomer 
exponentiell tiber das MeBintervall verteilt sind. Eine grobe Abschatzung ergab, 
daB der hierdurch verursachte systematische Fehler selbst unter ungiinstigen Be- 
dingungen kleiner als 1% ist. 


c) Fehlerhafte Energieangaben dey fiir die Eichung verwendeten y-Linien. Die 
Energieangaben der Eichpraparate sind selbst mit endlichen Fehlern behaftet, die 
jedoch nur bei der (393 + 3) keV-Linie des Sn!8 und bei dem (100 + 1) keV-Dublett 
des Gd13 ins Gewicht fallen. Bei simtlichen tibrigen Eichpraparaten waren die 
Energien der fiir die Eichung des Spektrometers verwendeten y-Linien auf minde- 
stens 0,3% genau bekannt. 


d) Selbstabsorption einer Rontgen-K-Linie im Target oder im Eichpraparat bzw. 
dessen Umhiillung. Durch Selbstabsorption einer Réntgen-K-Linie im Target 
oder durch Selbstabsorption einer als Kalibrierungsstandard verwendeten Réntgen- 
K-Linie im Eichpraparat bzw. in dessen Umhiillung kann sich der Energieschwer- 
punkt einer Réntgen-K-Linie um Betrage bis zu 3% verschieben. 


e) Nichtlinearitdét des Spektrometers im Energiebereich unterhalb von 42,5 keV. 
Da keine Eichpraparate mit Energien unterhalb von 42,5 keV zur Verfiigung 
standen, wurde die Eichgerade unterhalb von 42,5 keV linear extrapoliert. Es 
wurde angenommen, daB die Abweichungen von der Linearitat bis herab zu Ener- 
gien von 20 keV den Betrag von 5% nicht iiberschreiten. 


t) Verschiebung der Position einer schwachen y-Linie durch eine benachbarte 
starke Linie oder Compton-Kante. Da das Profil einer Photolinie bzw. einer Compton- 
Kante nicht exakt bekannt ist, kénnen bei der Abschatzung der hierdurch bedingten 
Schwerpunktverschiebung systematische Fehler unterlaufen. 
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2. Diskussion der méglichen Fehlerursachen bei der Messung 
von Halbwertszeiten 


Systematische Fehler bei der Messung einer Halbwertszeit kénnen 
bei dem beschriebenen Verfahren durch folgende Ursachen bedingt sein: 


a) Fehlerhafte Zetteichung des Zeit-Impulshéhenwandlers. Da fiir die Zeiteichung 
Eichimpulse eines quarzgesteuerten Impulsgenerators verwendet wurden, kann 
diese Fehlerquelle praktisch auBer acht gelassen werden. 


b) Nichtlinearitat des Zeit-Impulshéhenwandlers und des Vielkanalanalysators. 
Eine Uberpriifung der Linearitat der gesamten MeBanordnung ergab, daB die Ab- 
weichungen von der Linearitaét kleiner als 2% sind. 


c) Fehlerhafte Subtraktion des Untergrunds. Die Zeitabhangigkeit des Unter- 
grunds unter der gemessenen Linie ist nicht notwendigerweise mit der Zeitabhangig- 
keit des wirklich gemessenen und subtrahierten Untergrunds identisch. Auf Grund 
der bereits erwahnten, an einer Reihe von Targets in verschiedenen Spektrums- 
bereichen durchgefiihrten Untergrundsmessungen kann geschlossen werden, da 
die durch fehlerhafte Subtraktion des Untergrunds bedingten Fehler in der Halb- 
wertszeit stets kleiner als 4% sind. 


d) Fehlerhafte Subtraktion einer tiberlagerten zweiten Aktivitdt. Bei einigen 
Rontgen-K-Linien und unaufgelésten Dubletts twberlagern sich zwei Aktivitaten 
mit verschiedener Halbwertszeit. Dieser Fall kann auch dann eintreten, wenn eine 
Linie dem Compton-Kontinuum eines anderen isomeren Ubergangs iiberlagert ist 
und von diesem nicht getrennt werden kann. Bei der Analyse der Halbwertszeiten 
hat ein Fehler bei der Ermittlung der langlebigeren Komponente notwendig einen 
fehlerhaften Wert fiir die kurzlebige Komponente zur Folge, dessen Gro8e unter 
anderem von dem Verhaltnis der zwei Halbwertszeiten abhangt. 


e) Zeitliche Anderung dey Gesamtverstévkung und der Lage des Energie-Null- 
punkts des Spektvometers im MeBintervall zwischen aufernanderfolgenden Strahl- 
impulsen. Wird die Fensterbreite des Differential-Diskriminators sehr klein ge- 
wahlt, so daB die beiden Flanken der untersuchten Linie nicht vollstandig innerhalb 
des Fensters liegen, so kann die bereits diskutierte geringfiigige zeitabhangige 
Linienverschiebung zwischen zwei Strahlimpulsen eine Modifikation der Zeit- 
abhangigkeit der Zahlrate am Ausgang des Differential-Diskriminators . herbei- 
fiihren. Da jedoch das Fenster des Differential-Diskriminators fast ausnahmslos 
so eingestellt werden konnte, daB beide Linienflanken wahrend des gesamten MeB- 
intervalls innerhalb des Fensters lagen, sind die durch diesen Effekt bedingten 
Fehler kleiner als 2%. 


ft) Verspdtetes Auflaufen von Elektronen auf die Antikathode des Betatrons. Wenn 
trotz der kurzen Stérung des Fiihrungsfeldes nicht erzwungen werden kann, da 
samtliche im Ringgefa8 beschleunigten Elektronen innerhalb eines kurzen und scharf 
definierten Zeitintervalls auf die Antikathode auflaufen, so besteht die Moglichkeit, 
daB ein Bruchteil der verbliebenen Elektronen zu einem spateren Zeitpunkt auf die 
Antikathode trifft. Die erzeugten Bremsquanten kénnen entweder durch Compton- 
Streuung im Target in den Detektor gelangen, oder es entsteht durch Paarerzeugung 
Positronenvernichtungsstrahlung, die vom Detektor registriert wird. Die zeitliche 
Verteilung dieser Stérimpulse ist durch die Verteilungsfunktion der nach Ende des 
eigentlichen Strahlimpulses auf die Antikathode auftreffenden Elektronen gegeben. 
Dieser Effekt kann insbesondere bei Isomeren zu einer fehlerhaften Bestimmung 
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der Halbwertszeit fiihren, die durch Emission einer im Bereich um 500 keV liegenden 
y-Linie zerfallen. 

Bei den hier beschriebenen Messungen wurden die Elektronen aus diesem Grund 
nur bis zu einer Energie von 22,5 MeV beschleunigt, da das Betatron oberhalb von 
etwa 22,5 MeV keinen auf der Riickflanke hinreichend scharf begrenzten Strahl- 
impuls mehr lieferte. 
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sein reges Interesse an dieser Arbeit. Den Herren Dr. E. Fincky und Dr. K.H. LIn- 
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Elektronenbeugungsuntersuchungen 
zur Struktur 
dinner nichtkristalliner Schichten 


Von 
R. LEONHARDT, H. RICHTER und W. ROSSTEUTSCHER 
Mit 18 Figuren im Text 
(Eingegangen am 5. Juni 1961) 


Die Methode der Fourier-Analyse der Intensitaétskurve wird auf Elektronenbeu- 
gungsaufnahmen ausgedehnt. Die Brauchbarkeit dieses Verfahrens wird am Bei- 
spiel des festen amorphen Ge gezeigt. An Hand von Elektronenbeugungsaufnahmen 
werden das feste amorphe und das aufgeschmolzene Bi und Ga sowie die Schmelzen 
von Sn und In hinsichtlich ihres Aufbaues untersucht. In allen Fallen konnte ein 
Nebeneinander zweier Strukturen, einer aufgelockerten dichtesten Kugelpackung 
und einer Flachengitter-Struktur, bis weit tber den Schmelzpunkt beobachtet 
werden. Ob sich dabei die Flachengitter-Struktur bevorzugt an der Oberflache aus- 
bildet, 148t sich am ehesten mit Neutronenstrahlen entscheiden. Das feste amorphe 
Bi und Ga mit Flissigkeits-Struktur sprechen allerdings nicht fiir einen Ober- 
flacheneffekt. Das Nebeneinander zweier Strukturen kann besonders tiberzeugend 
im Falle der Ag-Schmelze nachgewiesen werden. AbschlieBend wird gezeigt, daB 
der feste amorphe Zustand als eine verhinderte Kristallisation anzusehen ist. 


I. Auswertungsverfahren 


Die Methode der Fourier-Analyse der Intensitatskurve wurde bisher 
vornehmlich auf Réntgenaufnahmen angewandt. Im folgenden wird 
dieses Verfahren auf Elektronenbeugungsaufnahmen ausgedehnt. Diese 
Erweiterung stellt eine wesentliche Erganzung zur Strukturbestimmung 
nichtkristalliner Stoffe dar. 

Fiir die Beugungsversuche mit Elektronenstrahlen an diinnen Metall- 
schichten von etwa 10 ®cm Dicke diente eine Beugungsapparatur 
Seemannscher Bauart. Bei den Untersuchungen an geschmolzenem Bi, 
Sn und In wurden die kristallinen Schichten dieser Elemente aufge- 
schmolzen und durchstrahlt. Das feste amorphe Bi und Ga wurden 
durch Aufdampfen auf einen tiefgekiihlten Trager (7 —4° K) erhalten. 

Zur Umzeichnung der Photometerkurven in die zugehérigen Inten- 
sitatskurven wurden von STEEB! Schwarzungstreppen fiir 60 kV-Elek- 
tronen im Beugungsaggregat hergestellt. Hierzu wurde das Bild des 


1 StrEB, S.: Diss. Techn. Hochschule Stuttgart 1958. 
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Gliihfadens mittels einer Magnetlinse soweit auseinandergezogen, bis auf 
dem Leuchtschirm eine gleichmaBig ausgeleuchtete Flache entstand. 
Die stufenweise Belichtung des Filmes geschah mit einem der Platten- 
halter der Aufnahmekammer, 
dabei konnten die Belichtungs- 
zeiten mittels emer elektro- 
. magnetisch betatigten Blende 

Fig. 1a. aie cies Sea 60 kV-Elektronen in Verbindung mit einer MeBuhr 
sehr genau eingestellt und ein- 

gehalten werden. In Fig. 4a ist eine so hergestellte Schwarzungstreppe 
wiedergegeben (vgl. Kopp und MOLLENSTEDT?) und in Fig. 1b ist die 
Schwarzung S iiber der BelichtungsgréBe* L=J-¢ aufgetragen. Die 
Schwarzungskurve zeigt bis 


14 ; s 
S =0,7 einen linearen Anstieg 
s bei fehlendem Schwellenwert, 
‘ einen Verlauf, wie er fiir R6nt- 
gen- und _ Elektronenstrahlen 
us charakteristisch ist. Zu jeder 
Photometerkurve der Aufnahme 
de. wurde bei derselben Empfind- 
lichkeit die Photometerkurve 
UF der Schwarzungstreppe, der 
Schleier der Aufnahme sowie 
gt der der Schwarzungstreppe und 
eine Linie konstanter Aus- 
G2 } lenkung als Bezugslinie auf die 
gleiche Platte mitaufgedruckt. 
a, LE STS ers hae Die Auswertung der Elek- 


tronenbeugungsaufnahmen  er- 
folgte nach der Gleichung fiir 
die radiale Atomdichte eines einatomigen Stoffes (vgl. ZERNIKE und 
Prins*, DEBYE und MENKE* sowie WARREN und GINGRICH®) 


[o,2) 


4ov7?.0(r) = 4207 09 + = f sas) sin (s7) ds 


0 


Fig. 1b. Schwarzungskurve fiir 60 kV-Elektronen 


mit 5 Ikoh, — a FR 
(s) =- “aFe = und a=N Ip. 


* . wird mitunter auch als Lichtmenge bezeichnet; J = Strahlungsintensitat 
und ¢ = Bestrahlungsdauer. 

2 Kopp, Cu., u. G. MOLLENSTEDT: Optik 1, 327 (1946). 

3 ZERNIKE, F., u. J.A. Prins: Z. Physik 41, 184 (1927). 

4 DEBYE, P., u. H. MENKE: Phys. Z. 31, 797 (1930); — Ergebn. techn. R6ént- 
genkde. 2, 1 (1931). 

® WarrEN, B.E., and N.S. GinericH: Phys. Rev. 46, 368 (1934). 
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Hierin bedeuten: 


o(v) =radiale Atomdichte im Abstande v vom Ausgangsatom, 
Qo =mittlere Atomdichte, 


Ion, = koharent gestreute Intensitat, 


Fz; = Atomformfaktor fiir Elektronenstrahlen, 

N = Gesamtzahl streuender Atome, 

I; = Intensitat emes klassisch streuenden Elektrons und 
s =4z7sin8//. 


Experimentell beobachtet man die Streuintensitat J,,,, die sich aus der 
koharenten Streuung J;,.,, und der Untergrundstreuung J, zusammensetzt. 
Die verschiedenen Beitrage des Streuuntergrundes Jy sind bei STEEB! 
zusammengestellt und eingehend diskutiert. Bei der Elektronenbeugung 
ist es im Gegensatz zur Réntgenstreuung nicht méglich, die einzelnen 
Beitrage des Streuuntergrundes zu berechnen und in Abzug zu bringen. 
Fiir die experimentell gemessene und korrigierte Streuintensitat eines 
amorphen Stoffes laBt sich schreiben 


am. __ yam. am. 
re we a for met ii . 


Die theoretische Erfassung von J7* ist nicht méglich. Die Untergrund- 
streuung wurde daher aus der zugehérigen polykristallinen Aufnahme, 
also rein experimentell bestimmt. In Anlehnung an Taxaci® kann 
man nadmlich in erster Naherung setzen 


1s == ie phan. Ua 


mit J?" bzw. Js als Beitrag der Untergrundstreuung im amorphen 
bzw. kristallinen Falle und mit c als konstantem Intensitatsunterschied 
zwischen der kristallinen und der amorphen Aufnahme von derselben 
Schicht; nur in seltenen Fallen war c=0. Damnach ist der Streu- 
untergrund einer amorphen Schicht der der zugehérigen kristallinen 
Schicht proportional. Es gilt somit 


Fe, = Tb TE Le 
oder in die Gleichung fiir 7(s) eingesetzt 


ry TB — (a FR + OTF + 0) 
4(s) a FE ; 


6 Taxaal, M.: J. phys. Soc. Jap. 11, 396 (1956). 
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Fiir groBe s-Werte muB 7(s) =0 sein, also ist* 


Tem. = aFp + b1G'* +c 
bzw. 
[et ake + 61s c= Tea, 


d.h. die experimentelle Streukurve 
Ie. muB fiir groBe s-Werte in die 
Iang.-Kurve einmiinden. Diese Kurve 
stellt die durch die Untergrundstreu- 
ung modifizierte Atomformfaktor- 
kurve dar. Die Gleichung 135. =Jana.. 
gilt nicht nur fiir groBe s-Werte, 
sondern auch fiir jeden Schnittpunkt 
der beiden Kurven (vgl. Fig. 2). Bei 
drei giinstig gewahlten Schnittpunk-* 
ten** hat man die Unbekannten a, 
b und c so zu _ bestimmen, daB 
: : eine gute Angleichung der betrach- 
Fig. 2. Bestimmung der Jang},-Kurve aus den E ‘ 

Streuanteilen FZ und Iyx teten Kurven erreicht wird. Setzt 


sinWa 


* Die entsprechenden Gleichungen fiir die korrigierte Streukurve J lauten 


im Falle der Réntgenstrahlen mit c’ als Normierungsfaktor 


exp. 


Lexp. = ¢’ (Ikon, + Link.) 
bzw. 
Toh, = Texp,/c’ — Tinx.- 
Mit 
Toh. — N 153 FR 
“NUON Te FR 


i(s) 
(FR = Atomformfaktor fiir Réntgenstrahlen) wird 


Texp./¢’ — (N Ip FR + Tink.) 


HO»= 
‘) NIpFp 


Fiir groBe s-Werte gilt nach oben 


Texp, =’ (N Ig FR + Tink.) = ¢’ (NIg+ FR + NIp-ZS(v)] 
oder mit cONIp, = ec” 
Texp, = 6” [FR +ZS(v)]= Tangl. « 


Die Werte von FR und S(v) sind bekannt, so daB sich die I ang],-Kurve berechnen 
und bei groBen s-Werten an die korrigierte Intensitatskurve angleichen laBt. Durch 
diesen AngleichungsprozeB wird die experimentell erhaltene Streuintensitat auf 
die Atomformfaktorwerte als absolutes Ma normiert. 


** Bei der Angleichung versucht man zundchst, mit zwei Punkten auszu- 
kommen, d.h. man setzt c=0, Gelingt es nicht, eine Angleichungskurve J. angl, des 
verlangten Verlaufes zu erhalten, dann wird unter Hinzunahme eines dritten Punk- 
tes c+ 0 gesetzt. 
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man in der Gleichung 


[Tes es a (Fel + OU ),+¢ mit 1=4523 


so ergibt sich 


a = {U, (I, — Is) + U; (13 — I) + Us (I, — I2)}/Nenner 
6=—{K(I,—I;) +, —1,) + K(f, — 1,)}/Nenner 
¢ = {K (U3I, —1,U2) + F (U1; — 1,U3) + (021, — 1,U,)}/Nenner 


oder nach oben direkt =, _ Labo 
mit 
U; (Fa — £3) + U2 (Fy — Fy) + Us (Fi — £4) 


als Nenner. Nach erfolgter Angleichung ist der weitere Gang der Aus- 
wertung der gleiche wie bei den Réntgenaufnahmen. 


II. Ergebnisse 
a) Festes amorphes Germanium 


Nach den R6éntgenuntersuchungen von RICHTER und FUrstT’ sowie 
RICHTER und BREITLING® ist der Aufbau des amorphen Ge bekannt, so 


a b 


Fig. 3a u. b. Elektronenbeugungsaufnahmen von Germanium. a Ge, fest-amorph; b Ge, kristallin 


daB man diese Ergebnisse unmittelbar mit denen der Elektronenbeu- 
gungsversuche vergleichen kann. 

Feste amorphe Ge-Schichten erhalt man beim Aufdampfen auf einen 
Trager von Zimmertemperatur. Durch Erwarmen oder durch Elektronen- 


?7 Ricuter, H., u. O. First: Z. Naturforsch. 6a, 38 (1951). 
8 RicuTeEr, H., u. G. Breittinc: Z. Naturforsch. 13a, 988 (1958). 
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beschuB8 wandeln sich diese Schichten in die zugehérige Gitterstruktur 
vom Diamant-Typus um. Die Fig. 3a und b zeigen die Elektronen- 
beugungsaufnahmen einer amorphen und einer umgewandelten kristal- 
linen Ge-Schicht, wie man sie bei Durchstrahlung mit Elektronen erhalt. 


In Fig. 4a ist die Intensitatskurve von festem amorphem Ge mit der 
angeglichenen modifizierten Atomformfaktorkurve Jang, dargestellt. 
Weiter sind die Streuanteile* aFZ, bI's's und c eingezeichnet. Die 


200 


750 


2 03 OF OF 06 O7 
700 sind/A 
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Fig.4a u. b. Intensitats- und Atomverteilungskurven von Germanium. a Intensitatskurve von festem 

amorphem Ge mit angeglichener modifizierter Atomformfaktorkurve Jang]. =aFp+ bIux+e. b Atom- 

verteilungskurven von festem amorphem Ge. (Ausgezogene Kurve mit Elektronenstrahlen, gestrichelte 
mit R6ntgenstrahlen erhalten; sy) 9,0) 


Angleichung erfolgte nach der Gleichung Jang, =a- Fe +0 - IG +c 
mit c als konstantem Zusatzglied. Hier ist c = +0,68, d.h. die c-Kurve 
fallt praktisch mit der Abszissenachse zusammen. Die vorderen Maxima 
der Intensitatskurve in Fig. 4a sind sehr scharf, ihre Lagen** stimmen 
nach ROssTEUTSCHER® mit denen aus den Réntgenuntersuchungen von 
BREITLING, FUrst und RICHTER” ® iiberein (vgl. Tabelle 1). 

* In den Figuren 4a und 6a, b ist Test =TIyxK gesetzt. 

xx In den Tabellen 1, 2, 4, 5 und 6 sind nicht die Periodenwerte id= 
0,5/(sin 3/A) |, sondern die sin #/A-Werte fiir die Interferenzmaxima angegeben, denn 
diese Werte stehen in unmittelbarem Zusammenhang mit der Interferenzfunktion 
sin #/¥, wobei x=s+- r= 4m - (sin A) r ist. 

® RossTEUTSCHER, W.: Dipl.-Arb., Techn. Hochschule Stuttgart 1959. 
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In Fig. 4b sind zwei Atomverteilungskurven ineinandergezeichnet, 
wie man sie aus einer Rontgen- und einer Elektronenbeugungsaufnahme 
von amorphen Ge-Aufdampfschichten erhalt. Die Atomverteilungs- 
kurve der Elektronenbeugungsversuche ist durch die ausgezogene Kurve 
dargestellt. Die Ubereinstimmung beider Kurven in ihrem Verlaufe ist 
uberraschend gut, auch hinsichtlich der Lagen der Maxima. Die Breite* 
des ersten Maximums ergibt sich in guter Ubereinstimmung mit den 
Rechnungen von HERRE und RIcHTER™ zu Ap, ~2z/s) mit sy) =4a- 
SIN Ynax,/A = maximaler Integrationslinge. Wie frithere Untersuchungen 


Tabelle 1. Lagen der Interferenzmaxima bei festem amorphem Germanium 
[sin @/A-Werte] 


Beobachter I. Max. | II. Max. |ITI. Max.| IV. Max. Bermerkungen 
ROSSTEUTSCHER? . . . .| 0,150 | 0,270 | 0,425 | 0,519 
Samet sees mets eogat 1 
0,154 | 0,270) 0,446 | 0,512 Elektronenbeugung 
ARICHTER Ot J ene teens O;150) 103272 | 07424 | OF524 
KONIG? ° ss. 2 + Re vOMiod \O70 0,417 | 0,526 
RICHTER und BREITLING® | 0,153 | 0,274 | 0,424 | 0,520 
R6éntgenstrahlenbeugung 

RiIcHTER und Furst’ . . | 0,152 | 0,272 | 0,424 | 0,521 


von BREITLING, FURsT und RICHTER” zeigen, hat das feste amorphe 
Ge mit dem zugehorigen Gitter den Grundbaustein, das Elementar- 
tetraeder, gemeinsam; es ist also in seinem Aufbau ,,gitterahnlich*. 


Nach Fig. 4b darf man die seit langem bei Strukturuntersuchungen 
mit Réntgenstrahlen angewandte Methode der Fourier-Analyse der 
Intensitaétskurve durchaus auf Elektronenbeugungsaufnahmen tiber- 
tragen. Dieses Aufnahme- und Auswertungsverfahren hat hier den 
Vorteil giinstigerer Aufnahmebedingungen wie strenge Strahlungs- 
homogenitat, 4uBerst geringe Belichtungszeit und Wegfall einer Reihe von 
Korrektionsfaktoren bei der nachfolgenden Auswertung, so da man in 
weit kiirzerer Zeit als bei der Untersuchung mit Rontgenstrahlen zur 
Atomverteilungskurve gelangt (vgl. RICHTER und STEEB'). Der Aufbau 
diinner nichtkristalliner Schichten wird damit der Erforschung zu- 
ganglich. 

* Dabei wird unter der Breite der Abstand der beiden Schnittpunkte der 
427? o(v)- mit der 4777 Q9-Kurve verstanden. 

10 K6niG, H.: Optik 3, 201 (1948). 


11 HeRRE, F., u. H. RicutTer: Z. Physik 150, 149 (1958). 
12 Ricuter, H., u. S. SreEB: Naturwissenschaften 45, 461, 512 (1958); — Z. 


Metallkde. 50, 369 (1959). 
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b) Festes amorphes und geschmolzenes Wismut 


Zwei Elektronenbeugungsaufnahmen von festem amorphem und von 
aufgeschmolzenem Bi sind in den Fig. 5a und b wiedergegeben. Die 
Aufnahme* der Fig. 5a wurde von BucKEL” durch Elektronenbeugung 
an amorphem Bi bei T =4° K erhalten. Fig. 6a zeigt die zugehdrige 
Intensitadtskurve, die modifizierte Atomformfaktorkurve Jn, und die 
Kurven fiir die Streubeitrage aF, b/'G'S* und c. Die Maxima sind z. T. 


Tabelle 2a. Lagen der Interferenzmaxima bei geschmolzenem und bei festem amorphem 
Wismut [sin 3/A-Werte] 


Beobachter I. Max. | Neb. max.| II. Max. | ITI. Max. Bemerkungen 
LEONHARDT!4 Geschmolzen, 
(Mittelwerte) G WSR ea AL SLNS uses) epstate Elektronenbeugung 
SreeB! (Mittelwerte) . =| 0.158 | 0,231 | 0.318 | 0.478 | so os 
; % 4 j Elektronenbeugung!% 
110°C] 0,159] 0,234 | 0,321 | 0,486 | 
130° C| 0,159 — 0,336 | 0,521 | Geschmolzen bzw. unter- 
Takaci® 175°C] 0,159 | 0,231 | 0,327 | 0,495 | kiihlt, Elektronenbeu- 
271 C) Opt59 = 0,327 | 0,510 | gung 
400° C| 0,159 == 0,336 | 0,510 
IICHIEE RIO Re ae ee a os Geschmolzen, 
ode 0,166 | 0,237 | 0,321 | 0,465 Elektronenbeugung 
Henpus™, | ae 2 1) G,t06 | 0,200 | Oba Wie tc ee 
SAUERWALD!? . . . . .| 0,164 ps: - a Rontgenstrahlenbeugung 
CHAMBERLAIN#® . . . .| 0,162 | 0,239 | 0,336 | 0,515 Cecchinoioen 
SHARRAH und SmiTH!®. ./ 0,175 | 0,232 | 0,330 | 0,490 Neutronenbeugung 


sehr scharf und stimmen in ihren Lagen nach Tabelle 2a mit denen 
von geschmolzenem Bi weitgehend tiberein. Deutet man das ausgepragte 
kleine Maximum bei [sin 8/A]y=0,231 als (110)-Interferenz eines 


* Herrn Prof. Dr. Hirscn, Géttingen, und Herrn Prof. Dr. BucKe1, Karlsruhe, 
sei fiir die freundliche Uberlassung der Bi- und Ga-Aufnahmen des festen amorphen 
Zustandes bestens gedankt. 
rite W.: Z. Physik 138, 136 (1954); — Naturwissenschaften 42, 451 

1955). 

M4 RicutTer, H., u. R. LEONHARDT: Naturwissenschaften 47, 494 (1960). — 
Lronuarpt, R.: Dipl.-Arb., Techn. Hochschule Stuttgart 1961. 

15 RicuTeR, H.: Phys. Z. 44, 406 (1943). — Geirrne, S., u. H. Ricuter: Acta 
crystallogr. 2, 305 (1949). 

16 HENDus, H.: Z. Naturforsch. 2a, 505 (1947). 

7 SAUERWALD, F., u. W. TEsKE: Z. anorg. allg. Chem. 210, 247 (1933); 257, 
195 (1948). 

18 CHAMBERLAIN, O.: Phys. Rev. 77, 305 (1950). 

19 SHARRAH, P.C., and G.P. SmitH: J. chem. Phys. 21, 228 (1953). 
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Flachengitters mit quadratischer Gitterzelle, so errechnet man als 
Kantenlange apg =3,06 A. Dieser Abstandswert ist mit dem kiirzesten 
Atomabstand im Bi-Gitter ([7]; =3,10 A) praktisch identisch. Danach 
liegen im festen amorphen Bi von etwa 4° K bereits kleinste Gitter- 
bereiche mit Flachengitter-Charakter und der (001)xuy.-Ebene als Basis 
vor (vgl. RicHTER, BREITLING und HERRE”, Tabelle 5b). 


Die Intensitatskurve von geschmolzenem Bi mit den zugehérigen 
Kurven Iang., aFe, DIG’ und c ist in Fig. 6b dargestellt; sie zeigt 


b c 


Fig. 5a—c. Elektronenbeugungsaufnahmen von Wismut. a Bi, fest-amorph nach BucKEL. b Bi, geschmolzen 
(Fliissigkeitsdiagramm). c Bi, geschmolzen (Flachengitterdiagramm) 


wie Fig. 6a einen ausgepragten Verlauf, nur fehlt das kleine Maxi- 
mum bei sin ?/A=0,232. Die Streukurve in Fig. 6b besitzt damit 
ausgesprochenen Fliissigkeits-Charakter und deutet auf eine weniger 
groBe Ordnung in der Atomverteilung hin. 


Bei den Aufschmelzversuchen mit Bi erhalt man mitunter auch das 
Flachengitter-Diagramm der Fig. 5c. Man beobachtet hier drei Ringe mit 
den Netzebenenabstanden d(499) =3,10 A; A109) = 2,14 A und (299) = 
1,54A. Es sei hervorgehoben, da} die erhaltenen Interferenzringe im 
Beugungsbild des Bi-Gitters nicht auftreten. Das Streubild von auf- 
geschmolzenem Bi ist, wie von RICHTER, BREITLING und HERRE” 
gezeigt wurde, im allgemeinen ein Uberlagerungsdiagramm von zwei 
verschiedenen Strukturen. 


20 RicuTER, H., G. BREITLING u. F. HERRE: Z. Naturforsch. 12a, 896 (1957). 
Z. Physik. Bd. 165 9 
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In Tabelle 2b sind die berechneten sin #/A-Werte fiir die Flachen- 
gitter- und Flissigkeits-Interferenzen * von Bi zusammengestellt ebenso 
die entsprechenden Werte fiir die Interferenzringe der Fig. 5b und 5c 
sowie die der Neutronenstreukurve von SHARRAH und SMITH’? entnom- 
menen Werte (vgl. auch CHAMBERLAIN!§). Weiter sind die Winkellagen 
der Interferenzen fiir das feste amorphe Bi aus den Elektronenbeugungs- 
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Fig.6a u. b. Intensitatskurven von Wismut mit angeglichener modifizierter Atomformfaktorkurve 
Tangl. = aFy +bIux +c. a Bi, fest-amorph, Auswertung nach STEEB. b Bi, geschmolzen 


versuchen von BucKEL?® bei sehr tiefen Temperaturen nach den Aus- 
wertungen von STEEB! angegeben (vgl. Fig. 5a). Man stellt beziiglich 
der sin 3/A-Werte der Fig. 5c fest, daB der 3. Interferenzring beim dop- 
pelten sin #/A-Wert des 1. Ringes auftritt; beim festen amorphen Bi 
trifft diese Feststellung auch fiir den 2. und 4. Ring zu, d.h. es liegt hier 
die erste und zweite Ordnung der Flachengitter-Interferenzen (100) und 
(110) vor. Aus der (100)-Interferenz der Fig. 5c errechnet man fiir die 


: sind p2 + R2 
* Zu berechnen nach ( — ) 0,5 Vie ae [fiir kleinere Flachengitter-Bereiche 


Fea oe 
sin Gen 
vel. WaRREN?!] und nach (= -) ba ene konst: =10;614 > 1,419; 4,622 ust 
FL. % 


21 WARREN, B.E.: Phys. Rev. 59, 693 (1941). 
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Kantenlange der in der Bi-Schmelze vorhandenen Flachengitter apy, = 
4, =3,10A und mit A109) = 2,11 A fir den Kantenwinkel Prig. = 
94°13’ ~94° in Ubereinstimmung mit den Gitterwerten Arig, =17, 6 = 
340A und Prig. =93°53' + 94°, wenn bei kubischer Indizierung die 


Tabelle 2b. Lagen dey Fléichengitter- und Fliissigheits-Interferenzen von geschmolze- 
nem und von festem amorphem Wismut [sin }/A-Werte] 


| 
(100) | (110) | (200) | (210) | 


(220) Berechnete Flachengitter-Interferenzen; 
alse apg, = 3,10A 


0,161 | 0,228 | 0,323 | 0,361 


Berechnete Flissigkeits-Interferenzen 


0,185 0,337 0,488 0,639 ie. 
1 ni a , 


: a | . 
- 0,165 0,321 0,490 0,655 R | nach Fig. 5b Elektronenbeugung 
l i) ots 
0,161 | 0,237 | 0,324 | g nach Fig. 5c vel. 
[paiecee 
12) 
0,160 | 0,239 0,366 g Neutronenbeugung; vgl. 18 und 19 
0,1 575 0,232 | 0,315 6462) PD) wiektronenbeukguesyeie? 


nach Fig. 5a 


Tabelle 2c. Kantenlange des Flichengitters von geschmolzenem und von festem 
amorphem Wismut bei quadratischer und bei rhombischer Gitterzelle 


Quadratische Gitterzelle 


Rhombische Gitterzelle 
: Herkunft 


der experimentellen 
sin #/A-Werte 


(100) | (110) | (200) 
1. Ring | 2. Ring | 3. Ring 


(100) (110) (200) Zustand 


1. Ring | 2. Ring | 3. Ring 


Mittelwerte nach 


3,098 | 2,980 | 3,081 LEONHARDT!4 


ge- 
schmolzen 


vgl. Tabelle 2b, 
Fig. 5¢ 


-3,105 | 2,984 | 3,086 


Mittelwerte nach 
STEEB! 


fest- 
amorph 


vgl. Tabelle 2b, 
Fig. 5a 


3,175 | 3,048 | 3,175 | 2,155 


(001) kub,-Ebene die Basis des betrachteten Flachengitters ist. Die Beu- 
gungsringe in Fig. 5c riihren also vornehmlich von den Interferenzen 
eines Flachengitters von nahezu quadratischer Gestalt her. Das Fehlen 
der (111);up-Raumgitter-Interferenz bei (sin 8/4) (4144) = 0,279 unterstreicht 
noch den Flachengitter-Charakter der vorliegenden Bereiche. Die 
Flachengitter-Bereiche sind dabei so groB, daB die Beugung nach der 
Braggschen Gleichung fiir die Indizes (k0) erfolgt. 

Bei der Auswertung der experimentellen Ergebnisse von Tabelle 2b 
wurde eine quadratische Gitterzelle vorausgesetzt. In Fortfiihrung 

OF 
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dieser Betrachtungen sind in der ersten bis dritten Spalte der Tabelle 2c 
die Werte fiir die Kantenlange ay), im Falle des geschmolzenen und des 
festen amorphen Bi, abermals bei Annahme einer quadratischen Gitter- 
zelle zusammengestellt, wie man sie aus den beobachteten Flachengitter- 
Interferenzen (100), (110) und (200) der verschiedenen Aufnahmen er- 
rechnet. Hierbei fallt auf, daB die aus der (110)-Interferenz erhaltenen 
yig-Werte sehr viel kleiner sind als die aus den Interferenzen (100) und 
(200) ermittelten Werte. Zur Erklarung dieses Sachverhaltes wurde jetzt 
eine rhombische Zelle mit dp, =3,10 A und dem Kantenwinkel y =94° 
wie in der (001) ,up,-Ebene des Bi-Gitters angenommen. Fiir die kiirzesten 
Netzebenenabstaénde ergeben sich die Werte d qo9)rnomb. = 4010) rhomb. = 
3,092 Ac (119) rhomb. = 2,114 A und 4 A19) rhomb. = 2,267 A, im Gegensatz 
dazu di19)kub. =2,192A mit Prig. =90°. Vergleicht man diese Abstands- 
werte mit den d-Werten fiir den 2. Interferenzring in Tabelle 2c (Spalte 4), 
so sieht man, daB der berechnete Netzebenenabstand 4(449)rhomb. = 2,4 144 
mit den experimentellen Werten des aufgeschmolzenen Bi iibereinstimmt, 
d.h. der 2. Interferenzring ist als (110)-Interferenz eimes rhombischen 
Flachengitters mit m=94° als Kantenwinkel zu deuten. In den 
Tabellen 2b und c liegt somit die erste und zweite Ordnung von (100) 
und (110) einer rhombischen und nicht einer quadratischen Gitterzelle 
vor. In den folgenden drei Spalten der Tabelle 2c sind die auf die 
rhombische Form korrigierten dy),-Werte aufgefiihrt. Der mittlere 
Wert apg, =3,10 A fiir das geschmolzene Bi stimmt mit dem kiirzesten 
Atomabstand im Bi-Gitter [7,]¢ =3,10 A tiberein. Der entsprechende 
Mittelwert fiir das feste amorphe Bi ist dagegen wesentlich gréBer 
(Arg, =3,17 A). Interessant ist, daB sich ein solch geringer Winkelunter- 
schied Ay=4° so deutlich in den Netzebenenabstanden d(49)nomv.» 
Adio) rhomb. UNA d4y9)kup, ADZeichnet, nicht aber in dqo9)rhomb. = 4010) rhomb. = 
3,092 A denon: =3,10 A =anyg.. Uberraschend ist weiter das Fehlen 
der (110) zhomp.-Flachengitter-Interferenz. Diese Interferenz diirfte sich 
allerdings nicht getrennt abzeichnen, sie miiBte vielmehr eine Verschie- 
bung der (110) ;nomp-Flachengitter-Interferenz nach kleinen sin #/A- 
Werten zur Folge haben. Die an Bi durchgefiihrten Elektronen- 
beugungsversuche beweisen das Vorhandensein von Flachengittern in 
geschmolzenem und in festem amorphem Bi. 

Nach Tabelle 2b baw. den Fig. 5b und c (vgl. LEonHARDT!) liegt 
im Streubild von aufgeschmolzenem Bi ein Uberlagerungsdiagramm von 
Flissigkeits- und Flachengitter-Struktur vor, dabei ist in Fig. 5b das 
Flissigkeits- und in Fig. 5c das Flachengitter-Diagramm vorherrschend. 

Die Atomverteilungskurve von festem amorphem Bi ist in Fig. 7a 
(so =9,5) dargestellt. Zwei Dinge fallen besonders auf: 

1. Die Scharfe und 

2. die Aquidistanz der Maxima. 


70 


60 
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Die Lagen der Maxima sind namlich Vielfache eines Grundabstandes, 
des kiirzesten Atomabstandes 7, =3,32 A. Die berechneten Maximalagen 
(7, =» - 7) sind durch die Pfeile | markiert, und zwar als Vielfache* des 
Grundabstandes 7, ()). Der Abstandswert 7, =3,32 A stimmt auch hin- 
sichtlich der beobachteten Atomzahl N, =6,8 mit den entsprechenden 
Werten anderer Autoren fiir das geschmolzene Bi iiberein (vgl. RICHTER, 


A= 22 = ga3h 
A--22 - 966 


456789 0111273 4K 
ve 


a b 
Fig. 7a u. b. Atomverteilungskurven von Wismut: a Bi, fest-amorph, Auswertung nach STEEB [s) = 9,5]. 
b Bi, geschmolzen [sy = 7,9]. | = Berechnung zugrunde gelegter Atomabstand 7, = 3,32 A. | = berechnete 
Atomabstande ry =v- 7, 


BREITLING und HERRE”). In Fig. 7a wurde der Verlauf der Atomvertei- 
lungskurve bis zu sehr groBen 7-Werten bestimmt. Man kann ein drittes, 
ja sogar ein viertes Maximum deutlich feststellen. Diese Maxima treten 
bei den berechneten Abstandswerten auf. Auch die Nebenmaxima** 
beobachtet man im verlangten Abstande A bzw. A’; dabei bedeuten A 
den Abstand des ersten Nebenmaximums von seinem Hauptmaximum 
und A’ den Abstand benachbarter Nebenmaxima. Nach HERRE und 


* Bei RIcHTER und STEEB!? sind die Atomverteilungskurven von festem amor- 
phem und von geschmolzenem Bi tibereinander gezeichnet. Die Verteilungskurve 
der Bi-Schmelze wurde von Henpus! aus Roéntgenuntersuchungen erhalten. In 
beiden Fallen sind die Maxima Vielfache des Grundabstandes 7, = 3,32 A. 

*xk Das ausgepragte Maximum in Fig. 7a bzw. 7b bei r=4,80 bzw. 4,90A 
kommt durch das Zusammenspiel der Nebenoszillationen zustande; es ist also nicht 
reell. 
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RICHTER" ist A w 2,5 2/sy und A’w 22/59 (vgl. auch HosEmANN”™). Den 
Nebenmaxima kommt keine physikalische Bedeutung zu; sie sind durch 
das begrenzte Beugungsbild bedingt. Die beobachteten Lagen der Haupt- 
und Nebenmaxima — insbesondere zueinander — zeigen in aller Deutlich- 
keit, daB die erhaltenen Hauptmaxima reell und nicht vorgetauscht sind. 

Die Atomverteilungskurve von geschmolzenem Bi ist in Fig. 7b 
(sy =7,9) wiedergegeben. Als Atomzahl fiir die I. Koordination wurde 
N,=74, erhalten. Hier folgen die Maxima nahezu aquidistant* mit 


Tabelle 3. Kiirzeste Atomabstdnde v, und 1, nach der Fourier-Analyse, der graphischen 
Methode, dey Flachengittervorstellung und der dichtesten Kugelpackung 


‘ Graphische Flachen- 5 
Fourier-Analyse : : Dichteste 
Element tex PestyDInene are hee Packung | Verhaltnis 


7 
et 


ples 20:4 
fliissig 14 93 
? . 


1,0 
Bi 7 


amorph!;23 , 


fliissig ® 
Ga 
amorph ® . 
16,23 
SD yy | 3,16 1,05 
In 9,23 3,14 
Ag23,24 2,88 1,06 


Au23,24 . 


7, =3,32 A als Grundabstand (}) aufeinander, der offensichtlich mit dem 
kiirzesten Atomabstand der aufgelockerten dichtesten Kugelpackung 
zu identifizieren ist. Ein Vergleich der Fig. 7a und b zeigt, daB 
im festen amorphen Bi eine wesentlich héhere Ordnung als in der 
Bi-Schmelze vorhanden ist. Die Lagen der Maxima sind dagegen in 
beiden Fallen die gleichen, d.h. es liegt dieselbe Atomanordnung vor; 
vel. auch Tabelle 3, in welche die kiirzesten Atomabstande der aufge- 
lockerten dichtesten Kugelpackung 7, und der Flachengitter-Struktur 7} 
eingetragen sind, wie man sie nach den verschiedenen Methoden erhalt. 
Bei Bi wird erstmalig ein amorpher Zustand mit der Atomverteilung der 
woke Vel. FuBnote * aut S, 133. 

22 HOSEMANN, R.: Ergebn. exakt. Naturw. 24, 142 (1951); — Z. Physik 128, 
465 (1950); — Zur Struktur und Materie der Festkérper. Berlin-G6ttingen-Heidel- 
berg: Springer 1952. 


23 RICHTER, H., u. G. BREITLING: Naturwissenschaften 48, 44 (1961) ; — Natur- 
forsch. 16a, 187 (1961). 


24 PFANNENSCHMID, O.: Diss. Techn. Hochschule Stuttgart 1959; — Z. Natur- 
forsch. 15a, 603 (1960). 
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Schmelze erhalten. Das feste amorphe Bi ist also in seinem Aufbau 
,flissigkeitsahnlich‘‘. 

Die Fourier-Analyse der Streukurve von Fig. 5c liefert fiir die Lage 
des ersten Maximums (7;);es, =3,22 A. Das zweite Maximum ist in zwei 
Maxima bei 7, =6,20 A und 7, =6,62 A aufgespalten. Man findet somit 
auch hier 7, = $7; =3,10A und 7, = 47, =3,31 A. Das erste Maximum 
kommt also durch Uberlagerung der beiden Maxima bei 7/, =3,10 A und 
7, =3,31 A zustande. Je 
nachdem die aufgelockerte 
dichteste Kugelpackung 
oder die Flachengitter- 
Struktur vorherrscht, ist 
die Lage des ersten Ma- 
ximums (/)res, nach der 
Seite der groBen oder 
der kleinen 7-Werte ver- 
schoben. 

Das Beugungsbild von 
Bi in den Fig. 5a, b undc 
ist ein Uberlagerungsdia- 


gramm von zwei verschie- eeaise 
denen Strukturen, einer 
aufgelockerten dichtesten Nach Rontgengutnahmen 
BitshOC EATS Ure WES a 3 aaa 
Kugelpackung und einer uy 


Flachengitter - Struktur. Fig. 8. vz-Kurven einiger Elemente nach Elektronenbeugungs- 


Dieser Sachverhalt sple- aufnahmen. Ktirzester Atomabstand 7, der dichtesten Kugel- 
: : packung . Kiirzester Atomabstand 7; der Flachengitter- 
gelt sich zum Teil auch struktur [x = fester amorpher, © = fltissiger Zustand] 


in der 7,-Kurve von Bi 
in Fig. 8 wieder, in welche die 7;,-Kurven einiger Elemente nach dem 
graphischen Verfahren von RICHTER und BREITLING*® eingezeichnet 
sind. Aus Fig. 8 ersieht man deutlich, wie sich die 7,-Kurve von Bi, die 
aus den 7(s)-Kurven der Fig. 5a und b folgt, asymptotisch dem Werte 
7, =}3,32 A nahert. Dieser Abstandswert wurde auch durch Fourier- 
Analyse der Intensitatskurven der Fig. 5a, b undc erhalten. Der Ab- 
stand 7, =3,32 A entspricht offenbar dem kiirzesten Atomabstande einer 
aufgelockerten dichtesten Kugelpackung * (12er-Koordination ; Lit.-Wert 
* Eine andere Méglichkeit der Deutung bestiinde darin, den Abstand 7, = 
3,32 A mit dem kiirzesten Atomabstande im entzerrten einfach-kubischen Gitter 
zu identifizieren (vgl. HENDUS und MULLER”). Gegen diese Vorstellung spricht 
aber die beobachtete Atomzahl N;=7 bis 8 und die geringe fiir dieses Modell 


berechnete Dichte [oper = 9,56 g/cm; of = 10,1 g/em*®]; zudem lagen dann in der 
Bi-Schmelze zwei nahezu gleiche Strukturen mit lediglich unterschiedlichen Atom- 


abstanden vor. 
25 HeNnbus, H.,u. H.K.F. Mtcier: Z. Naturforsch. 10a, 254 (1955) ; 12a, 102 (1957). 
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— 3,64 A). Nur in einem Falle bog fiir groBe sv-Werte, wie man nach 
oben erwarten sollte, die 7,-Kurve von aufgeschmolzenem Bi nach unten 
ab, um im Abstande 7, =3,11 A zu einer Parallelen zur Abszissenachse 
anzusetzen. Offensichtlich sind hier die Flachengitter-Bereiche so klein 
oder so stark gestért, daB sie nicht nach der v. Laueschen Flachengitter- 
theorie2®, sondern wie die aufgelockerte dichteste Kugelpackung nach 
der Debyeschen Gasinterferenztheorie”’ streuen. 

Das Streubild von festem amorphem und von aufgeschmolzenem Bi 
ist also ein Uberlagerungsdiagramm der beiden Strukturen: 


1. Aufgelockerte dichteste Kugelpackung mit 7, =3,32 A als ktirze- 
stem Atomabstand und 


2. Flachengitter-Struktur mit rhombischer Gitterzelle und mit 
Arig, =" =3,10A als Kantenlange. 


Im Falle 2 erfolgt die Streuung nach v. Lave?’, d.h. man kann, wie 
oben geschehen, aus den beobachteten Interferenzlagen tiber die Braggsche* 
Gleichung die Abmessungen des Flachengitters berechnen. Sind dagegen — 
die Flachengitter-Bereiche sehr klein oder sehr stark gestért, so ist der 
kiirzeste Atomabstand 7; vorherrschend, und die Streuung erfolgt nach 
der Debyeschen Interferenzfunktion?’ sin x/x. Das Nebeneiander zweier 
Strukturen, von aufgelockerter dichtester Kugelpackung und von 
Flachengitter-Struktur, scheint ganz allgemein ein wesentliches Merkmal 
der einatomigen Metallschmelzen und der festen amorphen Stoffe mit 
Flissigkeits-Struktur zu sein. Aus den Neutronen-Streukurven von ge- 
schmolzenem Bi nach SHARRAH und SmITH!® haben RICHTER, BREITLING 
und HERRE” ebenfalls auf das Vorliegen von Flachengittern in der Bi- 
Schmelze geschlossen. Diese Kurven, insbesondere die von SHARRAH 
und SmiTH!® benutzte Aufnahmetechnik sprechen eher fiir ein Neben- 
einander zweier Strukturen auch innerhalb der Schmelze als fiir einen 
Oberflacheneffekt. . 


c) Festes amorphes und fliissiges Gallium 


Die Fig. 9a und b zeigen zwei Elektronenbeugungsaufnahmen von 
festem amorphem und von fliissigem bzw. unterkiihltem Ga. BucKkEL® 
erhielt das amorphe Ga durch Aufdampfen bei T=4° K, wahrend das 
fliissige Ga durch Aufdampfen bei Zimmertemperatur hergestellt wurde. 
Das Streubild von festem amorphem Ga in Fig. 9a zeigt neben dem sehr 
intensiven innersten Ring einen recht deutlichen, allerdings viel schwa- 
cheren zweiten Ring. Dieser Ring ist bei festem amorphem Bi in Fig. 5a 
wesentlich schwacher und bei den Schmelzen von Ga, Bi, Sn, In 
u.a. nur noch ganz schwach zu beobachten; er lat sich sehr haufig 


26 LauE, M. v.: Z. Kristallogr. 82, 127 (1932). 
*? DeBYE, P.: Ann. d. Phys. 46, 809 (1915). 
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als (110)-Flachengitter-Interferenz einer quadratischen Gitterzelle mit 
dem kiirzesten Atomabstand des Gitters als Kantenlange deuten. 


In den Fig.10a und b sind 
zwei Intensitatskurven von Ga mit 
angeglichener modifizierter Atom- 
formfaktorkurve gezeichnet. Beide 
Kurven wurden von RosstEUTSCHER® 
erhalten, und zwar die Streukurve 


a b 
Fig. 9a u. b. Elektronenbeugungsaufnahmen von Gallium, a Ga, fest-amorph nach BuckEL. 
b Ga, geschmolzen bzw. unterkiihlt 


250 


700 


50 


0 
GI Ca OF, O42 O50 (06 “O/, 06 D Gi 02 03 “G4 05 “06 (07 ~08 
sind/A sinov/A 
a b 


Fig.10a u. b. Intensitaétskurven von Gallium mit angeglichener modifizierter Atomformfaktorkurve. 


a Ga, fest-amorph. b Ga, geschmolzen bzw. unterkiihlt 


der Fig. 10a an festem amorphem Ga und die der Fig. 10b an fliissigem 
bzw. unterkiihltem Ga von Zimmertemperatur. Im Gegensatz zu Bi 
sind die Maxima in der Intensitétskurve von festem amorphem Ga 
erheblich scharfer als die von fliissigem Ga. Die Streukurve der 


¢arolr) 
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Tabelle 4. Lagen der Interferenzmaxima bei festem amorphem und bei geschmolzenem 
bzw. unterkiihltem Gallium [sin }/A-Werte | 


i 


Beobachter I. Max. | Neb. max.| II. Max. | III. Max. Bemerkungen 
ee ES ee ee ee ee 
z Fest-amorph, 
0,197.) 07248 )'0;37 0,05 309 Elektronenbeugung!3 
ROSSTEUTSCHER® . = = e 
0,196 a 0,378 | 0,584 | Geschmolzen bzw. unterkiihlt, 
RICHTER) , 0,198 z 0,368 | 0,557 Elektronenbeugung 
Henpus!® . . . . | 0,199 | 0,225 | 0,388 | 0,588 | Geschmolzen, 
Mr ee. ; Ront trahlenbeugun 
Menke, . .  .\(10,194'|'0,243|'0,376 | 572) 0 gung 


Ga-Schmelze in Fig. 10b zeigt nur ein 
ausgepragtes Maximum. Das scharfe 
kleine Maximum * der Fig. 10a bei 
sin 3/A =0,248 ist hier lediglich durch 
eine leichte Wellung im Kurvenver- 
laufe angedeutet. Die erhaltenen Win- 
kellagen fiir die Interferenzmaxima sind 
in Tabelle 4 aufgefiihrt. Danach sind 
im festen amorphen und im fliissigen 
Ga die Interferenzlagen praktisch die 
gleichen. . 

Die Atomverteilungskurven fiir das 
amorphe und fiir das fliissige Ga sind 
in Fig. 11 wiedergegeben, und zwar 
oben fiir das feste amorphe und unten 
fiir das fliissige Ga. Die obere Kurve 
zeigt wegen der gréBeren Ordnung 
wesentlich scharfere Maxima als die 
; untere; die Maximalagen sind dagegen 

2°3 4¥ 5,6 7 849  dieselben, d.h. in beiden Fallen liegt 
Fig. 11. Atomverteilungskurven von Gal- die gleiche Atomanordnung vor. Die 
Cavintet't hatha barn berechneten Maximalagen sind wie 
ktihltem Ga erhalten; s,=9,0 bzw. 9,2.1 oben durch die Pfeile | markiert, die 


) = Berechnung zugrunde gelegter . ‘ 
Atomabstand 7, =2,79 A ein Vielfaches des Grundabstandes** 


* Aus der Winkellage dieses Maximums errechnet man rein formal nach 
DreByeE*? gema®B der Beziehung r - sin 0/A = 0,614 fiir den kiirzesten Atomabstand 
y= 2,48 A in guter Ubereinstimmung mit dem Abstand der Ga-Atome im Einzel- 
molekiil des Gitters [7]g= 2,46 A (vgl. RicHTER, BREITLING und HERRE?®, Ta- 
belle 5b). 

** Der Abstand der Ga-Atome im Einzelmolekiil des Gitters betragt dagegen 
[ne = 2,46 A. 

28 MENKE, H.: Phys. Z. 33, 593 (1932). 


Elektronenbeugungsuntersuchungen zur Struktur diinner Schichten 139 


%,=2,79 A (J) darstellen. Die experimentellen Lagen der Maxima 
stimmen mit den berechneten tiberein. Wie Fig. 11 zeigt, besitzt auch das 
feste amorphe Ga Fliissigkeits-Struktur; es ist wie das feste amorphe Bi 
fliissigkeitsahnlich. Damit sind bis jetzt zwei Elemente, namlich Ga 
und Bi, bekannt, die in ihrem nichtkristallinen Aufbau, d.h. im festen 
amorphen Zustand fliissigkeitsahnlich sind. 

Das graphische Auswertungsverfahren liefert in Fig. 8 als 7,-Kurve 
von festem amorphem und von fliissigem Ga eine Kurve, die im Ab- 
stande 7, = 2,78 A, also im Abstande der dichtesten Kugelpackung (vgl. 
Tabelle 3), in eine Parallele zur Abszissenachse einmiindet. Dieser 
Befund stimmt mit dem obigen Ergebnis der Fourier-Analyse tiberein 
(vgl. Henpus"*). Das Streubild von festem amorphem und von fliissigem 
bzw. unterkiihltem Ga ist offenbar ein Uberlagerungsdiagramm der bei- 
den Strukturen: 


1, Aufgelockerte dichteste Kugelpackung mit 7,=2,78 A als kiir- 
zestem Atomabstand und 


2. Flachengitterstruktur mit dem Ga-Molekiil ([7]¢ =2,46 A) als 
Grundbaustein. Ein eventuelles Vorhandensein einzelner Ga-Molekiile 
(Streuung nach DEBYE®’) erklart nicht das scharfe kleine Maximum bei 
sin #/A = 0,248 (vgl. Fig. 10a). 

Bei Ga ist die Flachengitter-Struktur nach v. LAvE*® unbekannt. Be- 
kannt ist dagegen der Abstandswert 7, =2,78 A; er entspricht dem 
kiirzesten Atomabstande der dichtesten Kugelpackung. In diesem Ab- 
stande biegt die 7,-Kurve von festem amorphem und von fliissigem 
Ga in eine Parallele zur Abszissenachse ein. Bei Bi ist die Flachengitter- 
Struktur nach v. LAvE®® bekannt. Unbekannt ist dagegen der Atom- 
abstand 7,=3,32A. In diesem Abstande verlauft das horizontale 
Stiick der 7,-Kurve von festem amorphem und von geschmolzenem Bi 
parallel zur Abszissenachse. In Analogie zu Ga ist der Abstandswert 
7, =3,32 A als kiirzester Atomabstand der dichtesten Kugelpackung zu 
deuten. Da im festen amorphen Zustand mit Flissigkeits-Struktur die 
Flachengitter-Bereiche ausgepragter als in der zugehérigen Schmelze 
sind, liefern das feste amorphe Bi und Ga starker differenzierte In- 
tensitatskurven als die jeweiligen Schmelzen (vgl. die Fig. 6a, b sowie 
10a, b). 

d) Geschmolzenes Zinn 

Fig. 12 zeigt eine Elektronenbeugungsaufnahme von aufgeschmol- 
zenem Sn. Die zugehdrige Intensitatskurve mit modifizierter Atomform- 
faktorkurve ist in Fig. 13.a dargestellt. Das erste Maximum ist wie ganz 
allgemein bei den Metallschmelzen von tiberragender Intensitaét. In 
Tabelle 5 sind die Winkellagen fiir die Interferenzmaxima von Sn zu- 
sammengestellt. 
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Zwei Atomverteilungskurven von geschmolzenem Sn mit verschie- 
denen Integrationslangen sind in Fig. 13b iibereinandergezeichnet (vgl. 
Henpus!® und GAMERTSFELDER”’). Bei 
der oberen Kurve betragt die maximale 
Integrationslange s)=9,7 und bei der 
unteren sy=8,1. In beiden Fallen tritt 
das erste Maximum bei 71 =3,16 bzw. 
3,17 A, dem Abstandswerte der dichtesten 
Kugelpackung, auf* (Lit.-Wert: 14 = 
3,16 A). Fir das zweite Maximum der 
oberen Atomverteilungskurve ist 73 = 
6,04 A= 27; und fiir das zweite der unte- 
ren 75 =6,32 Aw2”, d.h. die Maxima der 
Fig. 12. Elektronenbeugungsaufnahme ynteren Kurve folgen aquidistant aufem- 

von geschmolzenem Zinn ’ , 
ander. Aus 27, =6,04A folgt 7; =3,02 aS 
Dieser Abstandswert stimmt mit dem kiirzesten Atomabstande im”. 
Sn-Gitter [7;]¢ =3,02 A iiberein. Im geschmolzenen Sn liegt also, wie 


—— 1 —— = 
0 Gi “Ue 03 VG? "G5 VO5" “07 “G8 
sin ar 
a b 


Fig. 13a u. b. Intensitats- und Atomverteilungskurven von Zinn. a Intensitdtskurve von geschmolzenem Sn 
mit angeglichener modifizierter Atomformfaktorkurve. b Atomverteilungskurven von geschmolzenem Sn 
[so =9,7 bzw. 8,1]. | = Berechnung zugrunde gelegter Atomabstand 1=317A 


* Bei den fritheren Untersuchungen an aufgeschmolzenem Sn von RICHTER 
und SrEEB!® wurden bereits vorhandene Elektronenbeugungsaufnahmen ver- 
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Tabelle 5. Lagen dey Interferenzmaxima bei geschmolzenem Zinn [sin 0/A-Werte] 
I i a 


Beobachter I. Max. | Neb. max.| II. Max. | III. Max. Bemerkungen 
SS — SS 
LEONHARDT! . . | 0,179 0,239 | 0,334 0,505 

- : - Elektronenbeugung 
RICHTER TO I | MOM 77 0,238 0,335 0,492 
Henpbusi® .. , 0,177 0,240 0,338 0,490 


Roéntgenstrahlenbeugung 


GAMERTSFELDER”2| 0,174 0,231 0,335 0,490 


von RICHTER, BREITLING und HERRE®? bereits gezeigt wurde, ein 
Nebeneinander zweier Strukturen, einer aufgelockerten dichtesten 
Kugelpackung mit 7, =3,16 A als 

kiirzestem Atomabstand und einer = sg|lap. ag 
Flachengitter-Struktur mit apg = 
7, =3,02 A als Kantenlange einer | 
quadratischen Gitterzelle vor. 
Dinne Fliissigkeitsschichten, wie 
man sie fiir die Elektronenbeu- 
gungsuntersuchungen verwendet, | 
zeigen die Flachengitter-Struktur 


40 || 20 


viel deutlicher als dickere Schich- es 4 
ten, wie man sie bei der Reflexions- » | 
methode mit Réntgenstrahlen er- 
faBt. 20 )0 I 

In Fig. 14 (obere Kurve) ist die | 
Atomverteilungskurve von aufge- 
schmolzenem Sn, die von HENDus!® a 


bei Rd6éntgenuntersuchungen  er- 
halten wurde, der Verteilungs- 
kurve aus den Elektronenbeu- 
gungsversuchen (vgl. ; Fig. 13 b) (a eee 
gegeniibergestellt. Die Aquidistanz r 

der Maximalagen ist in beiden Kur ean 
ven deutlich zu beobachten. Bei mit Elektronenstrahlen erhalten; sy = 8,8 bzw. 8,1] 
der unteren Kurve betragt der 

Grundabstand 7, =3,17 A und bei der oberen 3,20 A. Hervorgehoben 
sei, daB die Elektronenbeugungsaufnahmen die kiirzesten Atomabstande 


sicherlich wegen der strengen Monochromasie der Strahlung tiberraschend 


wendet (vgl. RrcHTER!). Dabei wurde in Ubereinstimmung mit GAMERTSFELDER” 
1, = 3,38 A erhalten; offensichtlich waren die untersuchten Schichten teilweise 
oxydiert. Samtliche hier ausgewerteten Elektronenbeugungsaufnahmen von Metall- 
schmelzen wurden daher neu hergestellt. 

29 GAMERTSFELDER, C.: J. chem. Phys. 9, 450 (1941). 
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genau liefern (vgl. STEEB!). Eine schlechte Angleichung beeinfluBt die 
Abstandswerte kaum, aber um so mehr die Atomzahlen (vgl. GEILING 
und RICHTER”). 

| Die 7;-Kurve von geschmolzenem Sn in Fig. 8 biegt entsprechend dem 
obigen Ergebnis der Fourier-Analyse der Streukurve im Abstande 
7, =3,15 A in das horizontale Kurvenstiick der dichtesten Kugelpackung 
ein. Der kiirzeste Gitterabstand [7], =3,02 A zeichnet sich dagegen 
nicht ab, wohl aber bei den Réntgenuntersuchungen von PFANNEN- 
SCHMID? (vgl. RICHTER und BrREITLING?’) sowie von HANDTMANN und 
Br6zEL (unver6ffentlichte Versuche), allerdings erst bei héheren Tem- 
peraturen. 

Die 7,;-Kurven von geschmolzenem Sn, Ag und Au zeigen nach 
RICHTER und BREITLING®® zwei horizontal verlaufende Kurvenstiicke 
(vgl. Fig. 8), und damit zwei bevorzugte Atomabstande; denn jedes 
horizontale Kurvenstiick reprasentiert einen kiirzesten Atomabstand. 
In diesen Schmelzen liegen somit zwei Strukturen mit 7, und 7% als 
kiirzesten Atomabstanden vor. Die Fourier-Analyse der Streukurve der 
Ag- bzw. Au-Schmelze liefert die beiden Atomabstande 7, und 7; nicht, 
sondern ein resultierendes Maximum (7;);.s,, das im allgemeinen zwischen 
den beiden Abstandswerten 7, und 7; auftritt *. Die Fourier-Analyse trennt 
also die Maxima bei 7, und 7; nicht. 


é) Geschmolzenes Indium 


Eine Elektronenbeugungsaufnahme von aufgeschmolzenem In istin 
Fig. 15 wiedergegeben und in Fig. 16a die zugehérige Intensitatskurve. 
Wieder ist das erste Maximum dominie- 
rend. Die Winkellagen fiir die Inter- 
ferenzen sind in Tabelle 6 aufgefiihrt. 

Die Atomverteilungskurve von ge- 
schmolzenem In ist in Fig. 16b (untere 
Kurve) dargestellt; sie zeigt einen nur 
wenig ausgepragten Verlauf. Die Maxima 
folgen mit 7,=3,18 A als Grundabstand 
aquidistant aufeinander. Die Lagestreu- 
ungen fiir das erste Maximum reichen 
Fig. 15. Elektronenbeugungsaufnak pS ica on oe eee He (7a)res. = 

3a eeschmmolvenen India DiS) 3;20 Anivel) Rowstpurscnpn? aie 
werte: (7;)res, =3,18 A und N, 8]. Eine 

der Grenzen fiir diese Abstandsschwankungen scheint durch den Atom- 
abstand der 1 2er-Koordination gegeben zu sein, also durch (7,);, =3,14 A. 
Mit dem Abstandwerte (7,) res, =3,16 A hat man sich schon sehr stark dem 


* Wegen des starkeren Einflusses des kontinuierlichen Abstandsspektrums kann 
bei kleiner Integrationslange sogar (%)re5 > sein. 


| 
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Atomabstande der dichtesten Kugelpackung fiir In genahert. Wodurch 
ist nun die andere Grenze festgelegt ? Hieriiber gibt die 7;-Kurve von 
geschmolzenem In in Fig. 8 Auskunft. Danach geht die 7,-Kurve von 
In sehr friih in das horizontal auslaufende Kurvenstiick mit 1, =3,23A 
tber*. Deutet man ferner den verbreiterten Interferenzring ** bei 
sin 0/A ~ 0,22, welcher sich in Fig. 15 unmittelbar an den innersten, 
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sinay/r 
a b 
Fig. 16a u. b. Intensitats- und Atomverteilungskurven von Indium. a Intensitatskurve von geschmolzenem 
In mit angeglichener modifizierter Atomformfaktorkurve. b Atomverteilungskurven von geschmolzenem In, 
{Obere Kurve mit R6ntgenstrahlen, untere mit Elektronenstrahlen erhalten; sy) = 8,8 bzw. 10,2.] 
{} = Berechnung zugrunde gelegter Atomabstand 7, = 3,17 bzw. 3,18 A 


sehr intensiven Ring anschlieBt, als (110)-Interferenz ees Flachengitters 
mit quadratischer Gitterzelle, so errechnet man als Kantenlange ebenfalls 
pig. = 3,24 A. Dieser Abstandswert stimmt mit dem kiirzesten Atom- 
abstande in der (001)-Ebene des In-Gitters ([n]e = tthe, )2 = 3,24 A) 
iiberein. Offensichtlich legen in der In-Schmelze Flachengitter mit der 
(001)-Ebene des zugehérigen Raumgitters als Basis vor. In Ubereinstim- 
mung mit diesem Ergebnis liefern die Atomverteilungskurven von In ein 


* Die 7;-Kurve von geschmolzenem In nach den Roéntgenuntersuchungen von 
Henpvus!® miindet dagegen im Abstande 7, = 3,16 A, also praktisch im Abstande 
der dichtesten Kugelpackung 7, = 3,14 A, in eine Parallele zur Abszissenachse ein. 

xx Bei Sn und In ist die (110)-Flachengitter-Interferenz in den Reproduktionen 
kaum zu erkennen (vgl. die Fig. 12 und 15). 
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kleines, von sy unabhangiges Maximum bei 7 =4,40 bis 4,55 A. Diese 
Abstandswerte sind praktisch mit der Kantenlange @etr. =i Veo A 
identisch. Eine Verkiirzung dieses Abstandswertes ist bei Lagestreuung 
der Atome durchaus méglich (vgl. RICHTER und BREITLING *®*). So spre- 
chen die Elektronenbeugungsaufnahmen, die Atomverteilungskurven und 
die 7,-Kurve fiir das Vorliegen von Flachengittern in der In-Schmelze, und 
zwar mit der (001)-Ebene des Gitters als Basis. Diese Flachengitter- 
Struktur kénnte man sich dadurch entstanden denken, daB sich in der 
Schmelze die Basisflachen des In-Gitters einzeln oder paketweise 
(Schichtpakete mit Flachengitter-Charakter, vgl. RICHTER, BREITLING 
und HERRE®) gegeneinander verschieben. 


Tabelle 6. Lagen dey Interferenzmaxima bei geschmolzenem Indium {sin }/A-Werte] 


Beobachter I. Max. II. Max. III. Max. | Bermerkungen 
ROSSTEUTSCHER®. . 0,182 0,338 0,500 
= ae Elektronenbeugung 
Richter!) & ss 0,180 0,327 0,495 
EOSIN DUG oe eee 0,181 0,340 0,495 
= - - Rontgenstrahlenbeugung 
GAMERTSFELDER”® . 0,179 0,335 0,500 


Das geschmolzene In ist ein tiberzeugendes Beispiel dafiir, daB 
die Metallschmelze nicht durch eine bloBe Verwackelung des zugehérigen 
Raumgitters zustande kommt. In solchem Falle miiSte namlich die 
Fourier-Analyse der Streukurve als kiirzesten Atomabstand (%4),. = 
3,24 A liefern, sie ergibt aber (7,)res, =3,16 bis 3,20 A. Es ist mithin noch 
eine weitere Struktur am Aufbau der In-Schmelze beteiligt. Fiir den 
kiirzesten Atomabstand dieser Struktur muB gelten 7,< 3,24 A. 

In aufgeschmolzenem In hat man es mit einem Nebeneinander zweier 
Strukturen, einer aufgelockerten dichtesten Kugelpackung mit 7, = 
3,14 A als kiirzestem Atomabstand und einer Flachengitter-Struktur mit 
quadratischer Gitterzelle und mit apg, =7, =3,24 A als Kantenlinge, 
zu tun. Die Atomabstande 7, und 7; beider Strukturen fiihren zu den 
oben angegebenen Lagen fiir das erste Maximum in den Atomverteilungs- 
kurven. Esist hierbeizu beachten, da8 die Flachengitter-Bereiche so klein 
oder so stark gestért sind, daB die Strewung vornehmlich nach DEBYE2? 
erfolgt. 

In Fig. 16b ist zum Vergleich neben der Atomverteilungskurve aus 
den Untersuchungen mit Elektronenstrahlen (untere Kurve; 7, =3,18 A 
und N, = 7,4) auch die Verteilungskurve aus den Réntgenuntersuchungen 
von Henpus"* (obere Kurve; 7, =3,17A und N, =8) eingezeichnet. Beide 
Kurven stimmen sowohl in den Lagen der Maxima als auch in den 


30 RicuTer, H., u. G. BretrLrnG: Z. Naturforsch. 6a, 721 (1951) 
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Atomzahlen fiir die I. Koordination recht gut miteinander iiberein. 
Diese Ergebnisse sowie die der Fig. 14 sind weitere Beweise fiir die 
Brauchbarkeit des hier angewandten Verfahrens zur Auswertung von 
Elektronenbeugungsaufnahmen. 

Aus der Aquidistanz der Maxima in den Atomverteilungskurven hat 
man auf die Existenz von ,, Atomketten“ in Metallschmelzen geschlossen. 
RICHTER und BREITLING ®’ zeigen indessen, daB die Atomkette auch als ein 
Zeichen einer raumlichen Anordnung der Atome anzusehen ist. Bei 
gleicher Lagestreuung der Atome sind nadmlich die Abstandsanderungen 
fiir die Seitenatome erheblich gré8er als fiir die Atome in Richtung der 
Kette. Die Seitenatome entziehen sich daher der Beobachtung. Die sog. 
,Atomkette“ in den Metallschmelzen wird also durch die Lagestreuung 
der Atome vorgetauscht. Die Atomkette ist nicht reell, sie ist nicht als 
eine stabile Baueinheit der Metallschmelze aufzufassen ebensowenig wie 
die ,,Zickzack-Kette“ beim festen amorphen As und Ge (vgl. RICHTER und 
BREITLING®*), Eine Aussage tiber die raumliche Anordnung der Atome 
in Metallschmelzen ist dennoch méglich. So darf man z.B. bei Vorliegen 
der Abstandswerte der 12er-Koordination, eventuell deren Vielfachen 
durchaus auf eine aufgelockerte dichteste Packung der Atome schlieBen. 


f) Geschmolzenes Silber 


In Fig. 8 ist auch die 7,-Kurve von geschmolzenem Ag nach den 
R6éntgenuntersuchungen von PFANNENSCHMID** gezeichnet; sie besitzt 
zwei horizontale Kurvenstiicke, die iiber einen langgestreckten Linien- 
zug miteinander verbunden sind (vgl. die 7,-Kurve von Au bei RICHTER 
und BREITLING’). Die horizontalen Kurvenstiicke liefern als kiirzeste 
Atomabstande der dichtesten Kugelpackung 7, =2,92 A und der Flachen- 
gitter-Struktur 7, =2,71 A. Das graphische Verfahren gestattet hier, im 
Gegensatz zur Fourier-Analyse der Streukurve, die dicht beieinander- 
liegenden Atomabstande 7, und 7; zu trennen. Das neue Verfahren laBt 
damit unmittelbar das Nebeneinander zweier Strukturen erkennen. 
Selbst im aufgeschmolzenen Ag, das im Gitter einen ausgesprochen 
metallischen Charakter besitzt, liegen also zwei Strukturen vor. 

Die i(s)-Kurve der Ag-Schmelze ist in Fig. 17 dargestellt. Die 
Maximalagen der Interferenzfunktionen sin s7/sy mit 71 =2,88 A und 
7, =2,71 Asind durch die Pfeile } bzw. | eingezeichnet. Danach wird die 
Lage des zweiten Maximums ausschlieBlich durch den ktirzesten Atom- 
abstand der dichtesten Kugelpackung 7, =2,88 A festgelegt. Beim 
dritten Maximum sind die beiden Atomabstande 7, und 7; in gleicher 
Weise wirksam. Die Lagen der weiteren Maxima werden allem vom 
kiirzesten Atomabstand der Flachengitter-Struktur 1%, =2,71 A bestimmt. 
Die geringfiigige Abweichung des ersten Maximums von der berechneten 
Interferenzlage | bleibt zu priifen. Nach Fig. 17 kommt die Intensitats- 

Z. Physik. Bd. 165 10 
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kurve von geschmolzenem Ag praktisch durch die Interferenzwirkung 
der beiden Atomabstande 7, und 7; zustande; sie zeigt einen ungestérten 


Fig.17. %(s)-Kurve. von geschmolzenem Silber. Maximalagen der Interferenzfunktionen sin sr/sy mit 
7, =2,88 A ()) und 7, =2,71 A (J) x 
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Fig. 18a u. b, Atomverteilung in Silber. a Atomverteilungskurve von geschmolzenem Ag [s) = 10,6]. 
b Atomverteilungskurve von geschmolzenem Ag [sp = 14,5]. } = Berechnung zugrunde gelegte 
Atomabstande 7g =27{ = 5,42 A und 7,=27,=5,74A 


Verlauf. In der Ag-Schmelze sind offenbar die Flachengitter-Bereiche so 
klein oder so stark gestért, daB sie lediglich nach DEBYE2” streuen. 
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Zwei Atomverteilungskurven von aufgeschmolzenem Ag sind in den 
Fig. 18a und b wiedergegeben, und zwar in Fig. 18a fiir die maximale 
Integrationslange sy =10,6 und in Fig. 18b fiir ss =14,5. In Fig. 18a 
ist das zweite Maximum bei (7),es, =5,65 nicht aufgespalten, wohl aber 
in Fig. 18b, und zwar in die beiden Maxima bei 7; =27r,=5,42A 
und 7, =27,=5,74 A. Die zugehérigen 7{- bzw. 7,-Werte sind 
7, =2,71 A baw. 7, =2,87 A; sie stimmen praktisch mit denen des 
graphischen Verfahrens iiberein (vgl. Tabelle 3). Diese beiden Atom- 
abstaénde sind im ersten Maximum mit (7,)r¢,, =2,86 A (sp =10,6) bzw. 
(74) res. = 2,80 A (sy =14,5) nicht getrennt zu beobachten (vgl. Tabelle 7) 


’ 


Tabelle 7. Lagen des ersten und zweiten Maximums in den Atomverteilungskurven 
von geschmolzenem Silber, maximale Integrationslingen und Atomzahl fiiv die 
I. Koordination 


Beobachtete 
Atomzahl Nz 


Vorherrschende Struktur 


Dicht. Kugelpackung 
Nz = 12 


wohl aber im zweiten und schwach im dritten Maximum der Atomvertei- 
lungskurve in Fig. 18b. Diese Kurve 1a8t allerdings bereits ein schwaches 
Anzeichen der Aufspaltung des ersten Maximums erkennen. Die gute 
Aquidistanz* der Maximalagen in Fig. 18b ist zu beachten, und zwar 
sowohl fiir 7; =2,71 A als auch fiir F257, A als ktirzeste Atomabstande. 
Ein Zuriickbleiben der beobachteten Maximalagen gegeniiber den be- 
rechneten | (vgl. III. Maximum) spricht fiir eine starkere seitliche 
Streuung der Kettenatome. Weiter tritt wie bei geschmolzenem Au ein 
kleines, von s, unabhangiges Maximum bei 7 =3,84 A auf. Dieser Ab- 
standswert ist das |/2-fache des kiirzesten Atomabstandes 7, =2,71 Ader 
Flachengitter-Struktur, d.h. in aufgeschmolzenem Ag liegen Flachengitter 
von quadratischer Gestalt und mit 7;=2,71 A als Kantenlange vor. 
Nach Fig. 18b ist die dichteste Kugelpackung** zu ungefahr 60% und 

* HENDus und MULLER” weisen als erste bei ihren Untersuchungen mit Ront- 
genstrahlen an geschmolzenem Sb auf die Aquidistanz der Maxima in der Atom- 
verteilungskurve hin. 

xk PFANNENSCHMID”™ erhdlt fiir geschmolzenes Ag bzw. Au als Atomzahlen 
(Ni) ag = 10,0 bzw. (Nj)ay = 8,6. Im Falle der Nichtaufl6sung der Maxima in den 
Atomverteilungskurven von Ag und Au nehmen die Abszissenwerte der resul- 
tierenden Maxima und die beobachteten Atomzahlen mit dem prozentualen Anteil 
an dichtester Kugelpackung zu, d.h. sie sind bei Ag gréBer als bei Au (vgl. RICHTER 
und BREITLING?3, Tabelle 3), Weiter wird mit wachsender Integrationslange s) der 
Abstandswert (7)res, kleiner (vgl. Tabelle 7), weil dann der kiirzeste Atomabstand 
der Flachengitter-Struktur ae a. A starker mit ins Spiel. kommt. 

10* 
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die Flachengitter-Struktur zu etwa 40% vertreten ; dasselbe Verhaltnis 
folgt auch aus der Lage des ersten Maximums mit (74)res, = 2,80 A. 

Analysiert man die Intensitaétskurven von aufgeschmolzenem Ag und 
Au in Abwandlung der iiblichen Methode in der Weise, daB man bei 
Beibehaltung der maximalen Integrationslange s) die vorderen Maxima 
fortl4Bt, so erhalt man (7%)res,=2,72 und 2,74 A, also praktisch den 
kiirzesten Atomabstand 7; der Flachengitter-Struktur. Diese abgewandelte 
Methode der Analyse der Streukurve beweist die Richtigkeit des gra- 
phischen Verfahrens, sie zeigt aber andererseits auch die Schwierig- 
keiten der Fourier-Methode zur Analyse der Streukurve einatomiger 
Metallschmelzen auf.. 

Nach unveréffentlichten Réntgenuntersuchungen von HANDTMANN 
sind die Verhaltnisse in der Pb-Schmelze analog denen in der Au- und Ag- 
Schmelze. Bei Pb ergibt sich 7, =3,50 A und 7; =3,29 A; also ist auch 
hier 7,/7; =1,06 (vgl. Tabelle 3). In geschmolzenem Pb liegen somit 
ebenfalls zwei Strukturen vor. 


III. Flachengitter-Struktur einatomiger Metallschmelzen 
als Folge homoopolarer Bindungskrafte 

Die Flachengitter-Struktur in den Metallschmelzen bildet sich wie die 
dichteste Kugelpackung offenbar immer wieder von neuem heraus, um 
gleichzeitig an anderen Stellen zu verschwinden; sie ist nicht als Rest- 
bestand des Raumgitters aufzufassen. So entsteht sie beim Schmelz- 
vorgang z.B. von Pb, Ag und Au als eine gitterfremde Struktur; ihre 
Entstehung verdankt sie wahrscheinlich dem Vorhandensein von homéo- 
polaren Bindungskraften. Unmittelbar oberhalb des Schmelzpunktes ist 
die Flachengitter-Struktur nach v. LAvE?® am ausgepragtesten. Mit 
wachsender Temperatur kommt die dichteste Kugelpackung starker ins 
Spiel, allerdings bei gréBerer Streuung der Atomlagen; gerade hierdurch 
kann die Flachengitter-Struktur nach DEBYE?? bis zu Temperaturen 
weit tiber dem Schmelzpunkt beobachtet werden. 

In festem amorphem und in geschmolzenem Bi ist die Flachengitter- 
Struktur besonders deutlich ausgeprigt. Die Flachengitter-Bereiche sind 
bei Bi so groB, daB sie im allgemeinen nach vy. LAUE®* streuen. Starke Bin- 
dungskrafte sind hier wirksam. Ahnliches gilt fiir das feste amorphe und fiir - 
das fliissige Ga. In der Sn- und In-Schmelze liegen Flachengitter-Bereiche 
von sehr unterschiedlicher GréBe oder mit zum Teil sehr starken Stérungen 
vor, so da die Streuung nach v. LAvE”® oder nach DEBYE”’ erfolgt. Selbst 
in geschmolzenem Ag und Au sind Flachengitter-Bereiche vorhanden. 
Diese Bereiche sind extrem klein, so da® sie lediglich nach DEBYE2? 
streuen. Die homéopolaren Bindungskrafte sind hier offenbar am 
schwachsten, doch immerhin so stark, daB es zur Flachengitter-Bildung 
kommt. Analog liegen die Verhaltnisse in aufgeschmolzenem Pb. 
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Die Tendenz zur Flachengitter-Bildung nimmt von Bi, Ga u.a. zum 
“Pb, Ag und Au hin ab und mit ihr die Starke der homéopolaren Bin- 
dung. 

Die Fourier-Analyse der Intensitatskurve von Metallschmelzen und 
von festen amorphen Stoffen mit Fliissigkeits-Charakter lést die beiden 
kiirzesten Atomabstande 7, und 7; der aufgelockerten dichtesten Kugel- 
packung und der Flachengitter-Struktur im ersten Maximum der Atom- 
verteilungskurve nicht auf. Man beobachtet somit ein resultierendes 
Maximum, auf das man bisher sein Augenmerk gerichtet hat. Dieses 
Maximum ist je nach dem Anteil der beiden Strukturen (Untersuchungs- 
temperatur) und je nach der GréBe der Integrationslange nach der 
Seite der groBen oder der kleinen 7-Werte verschoben. Dieser Sach- 
verhalt erklart die unterschiedlichen Abstands- und Atomzahlenwerte 
fiir die I. Koordination von Metallschmelzen, wie sie in der Literatur 
vorliegen. Weit giinstiger sind diesbeziiglich die Verhaltnisse bei den 
festen amorphen Stoffen mit Gitter-Charakter. 


IV. Amorpher Zustand als ,,verhinderte’‘ Kristallisation 


Bei den Elementen unterscheidet man Gitter mit und ohne Grund- 
baustein, d.h. mit homéopolarer und mit metallischer Bindung (vgl. 
Tabelle 8). Die Gitter mit Grundbaustein, als Beispiele seien Si, Ge, As, 
Sb u.a. genannt, lassen sich relativ leicht in den amorphen Zustand 
iiberfiihren. In diesem Falle hat der feste amorphe K6rper mit dem 
zugehorigen Gitter den Grundbaustein gemeinsam, er ist also gitter- 
ahnlich. Es gibt aber auch Ausnahmen. So sind Ga und Bi trotz des 
Grundbausteines im Gitter im festen amorphen Zustand fliissigkeits- 
ahnlich, d.h. sie besitzen die Atomverteilung der Schmelze. 

Nach Tabelle 8 unterscheidet man bei den einatomigen Metall- 
schmelzen die beiden Gruppen I und II. In beiden Gruppen liegen zwei 
Strukturen vor, eine aufgelockerte dichteste Packung der Atome und 
eine Flachengitter-Struktur. In Tabelle 8 ist unter a) diejenige Struktur 
aufgefiihrt, welche zur Gitterbildung fiihrt, und unter b) die Struktur, 
welche die Gitterbildung verhindert. 

Durch Aufdampfen bei sehr starker Kiihlung des Schichttragers 
oder durch pl6tzliches Abkiihlen der Schmelze kénnen die Elemente der 
Gruppe II in den festen amorphen, fliissigkeitsahnlichen Zustand tiber- 
gefiihrt werden; Ga, Bi bzw. Ge, Te sind Beispiele hierfiir. Die dichteste 
Kugelpackung blockiert bei der II. Gruppe die Ausbildung des normalen 
Gitters. Fiir die Elemente der Gruppe I sucht BuckEeL™ den festen 
amorphen Zustand durch gleichzeitiges Verdampfen von Stoffen mit 
homéopolarer Bindung im Gitter bei extrem starker Kihlung des 
Schichttragers herbeizufithren [vgl. Hirsch und SCHERTEL*! sowie 

31 Hitscu, R., u. A. SCHERTEL: Phys. Verh. 1, 104 (1950); 3, 59 (1952). 
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Tabelle 8. Stellung des festen amorphen Kérpers zwischen Gitter und Schmelze 


Fester amorpher Korper Schmelze 
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» § £318 Rint]. Die Elemente dieser 
4 Seaeig¢ Gruppe konnten aber bisher nicht 
a Be ad ze ¢ amorph erhalten werden. Der Auf- 
§ 2 a ee "bau der festen amorphen Phase 
4g B3*8)4"'% miiBte nach Tabelle 8 auch hier 
@ 2 4F/58'4 flissigkeitsdhnlich sein; weiter miB- 
an, ten Flachengitter der neuen Struk- 
Eas tur die Gitterbildung mit dich- 
3 g g & ~¥4 tester Kugelpackung blockieren. 
S e's Z i. 2 Bei den festen amorphen Stoffen 
ZA 5 32g mit Fliissigkeits-Charakter stabili- 
a 5 6a siert eine gitterfremde Struktur die 
aloes amorphe Phase (vgl. Tabelle 8) ; ahn- 
q § 3 A 3\o lich stabilisieren bei den festen 
L 3 years amorphen Stoffen mit Gitter-Cha- 
Bg af S gi42|% rakter die eingebauten Fremdatome 
. = as Bal sg|g den nichtkristallinen Zustand [vgl. 
A mA =|’. |, RIcHTER]. In beiden Fallen ist die 
Recent ems amorphe Phase als eine _,,verhin- 
og derte“ Kristallisation aufzufassen. 
2 EE 3 oe Tabelle 8 zeigt sehr eindrucksvoll die 
eee ss zwiespaltige Stellung des festen 
x pe ES ae amorphen Kérpers zwischen Gitter- 
“gee 88 und Schmelze. 
« aQ 


Die Glaser B,O,, SiO, u.a. zei- 
gen ein ganz anderes Verhalten; sie 


aol F : sind im geschmolzenen Zustand git- 
38 gals terahnlich ebenso im festen amor- 
Bs 73 |B phen (glasigen) Zustand. Glaszustand 
Bs es é und Schmelze besitzen also die 
Sek vie gleiche Struktur; in der Schmelze 
sir ea ist allerdings die Ordnung geringer. 
Fe a4) So sind die Glaser praktisch als 
28 oe erstarrte Schmelzen mit  Gitter- 
EF “81g Charakter anzusehen (vgl. HERRE 
Og | Ba * und RIcHTER* sowie Knoss*). 
‘ S48 Sal Der Deutschen Forschungsgemein- 
s POR), schaft danken wir fiir vielseitige Unter- 
q A, 5 cS) stiitzung dieser Untersuchungen. 
oP odwids 82 RUHL, W.: Z. Physik 138, 121 (1954). 
3 "4 adlue|s 33 HERRE, F., u. H. RicuTer: Z. Na- 
a o ee *  turforsch. 12a, 545 (1957). 
ge | RAG 84 Kwoss, F.: Dipl.-Arb., Techn. Hoch- 
58 Z6\a3¢|9¢ schule Stuttgart 1961. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Marburg 


Zur Isotopieverschiebung 
im Kupfer I- und II-Spektrum 


Von 
MATTHIAS ELBEL und WOLFGANG FISCHER* 


Mit 7 Figuren im Text 
(Eingegangen am 20. Juli 1961) 


Unter Verwendung elektromagnetisch getrennter Isotope wurde im Kupfer I- 
Spektrum die Isotopieverschiebung der Ubergange zwischen den Konfigurationen 
3d 4p — 3d'5s, 6s, 4d, 5d und 349454 — 3494555 bestimmt und die Hyperfein- 
struktur und Isotopieverschiebung einiger Ubergange im Kupfer II-Spektrum 
untersucht. Fiir die Ubergange im Kupfer I-Normalspektrum wurde ein Kopp- 
lungseffekt von gleichem Vorzeichen und gleicher GréSenordnung wie der normale 
Effekt gefunden. Die Isotopieverschiebung im Kupfer II-Spektrum zeigt dasselbe 
Verhalten wie im Kupfer I-Spektrum. Sie fallt insbesondere immer dann extrem 
groB aus, wenn am Ubergang ein 3d-Elektron beteiligt ist. Das Zustandekommen 
der Isotopieverschiebung und des Kopplungseffekts wird diskutiert. 


I. Einleitung 


Mit der Isotopieverschiebung im Kupfer I-Spektrum befaBten sich 
bereits mehrere Arbeitent*. Alle bisherigen Untersuchungen _be- 
schrankten sich jedoch auf Ubergange von den Grundniveaus des Nor- 
mal- und Komplexspektrums zu den ersten angeregten Termen der 
beiden Spektren, also zu den Termen der Konfigurationen 3d! 4 und 
3d°4s4p. Bei allen diesen Ubergingen wurde eine besonders groBe 
Isotopieverschiebung gefunden. Dies trifft vor allem fiir die Uber- 
gange, an denen ein 3 d-Elektron beteiligt ist, also fiir die Interkombina- 
tionslinien des Normal- und Komplexspektrums zu und beruht, wie 
WaGNER? zeigen konnte, auf dem anomal groBen Kopplungseffekt des 
3d-Elektrons. Um das Bild iiber den Kopplungseffekt im Kupfer I- 
Spektrum weiter zu vervollstandigen, haben wir die Isotopieverschie- 
bung von Ubergangen zwischen héher angeregten Termen, namlich 


* Teilweise vorgetragen auf der Physikertagung Bad Nauheim 1960 [siehe 
Phys. Verh. 11, 85 (1960)]. 

1 Ritscu, R.: Z. Physik 79, 1 (1932). 

2 Brix, P., u. W. HumBacu: Z. Physik 128, 506 (1950). 

3 Martin, R., u. W. WaLcHER: Marburger Sitzungsber. 75, 5 (1952). 

4 WAGNER, S.: Z. Physik 141, 122 (1955). 
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zwischen den Termen der Konfigurationen 3d 4 und 3d" 5s, 6s, 4d, 5d 
und zwischen Termen der Konfigurationen 3d°4s4f und 3d°4s5s 
bestimmt. Dariiber hinaus haben wir die Hyperfeinstruktur des Uber- 
gangs 34° 4p 2*P,— 3d 5s °S, A= 7933 A besonders sorgfaltig unter- 
sucht. In einer friiheren Arbeit® hatten wir namlich fiir den A-Faktor 
des Terms 3d! 4 ?P, einen héheren Wert gefunden, als von anderen 
Autoren®-®7 angegeben wird. Zur Uberpriifung unserer Ergebnisse ist 
diese im nahen Ultrarot gelegene Linie besonders geeignet. Im Gegen- 
satz zum Kupfer I-Spektrum ist iiber die Hyperfeinstruktur und Iso- 
topieverschiebung im Kupfer II-Spektrum bis auf eine kurze Angabe 
iiber den ungefahren Wert einiger A-Faktoren in einer Arbeit von 
SHENSTONE iiber das Kupfer II-Spektrum nichts bekannt. Um einen 
ersten Uberblick zu gewinnen, haben wir bei einigen im nahen Ultrarot 
gelegenen Ubergangen des Kupfer II-Spektrums die Hyperfeinstruktur- 
aufspaltung untersucht und die Isotopieverschiebung bestimmt. Dabei 
interessierte uns vor allem, ob die Isotopieverschiebung im Kupfer IT- 
Spektrum sich ahnlich wie im Kupfer I-Spektrum verha!t, d.h. immer 
dann besonders gro8 ausfallt, wenn am Ubergang ein 3d-Elektron be- 
teiligt ist. 


II. Experimentelles 


Zur Durchfithrung des oben skizzierten Programms benétigten wir etwa 
10 bis 20 mg isotopenreines Kupfer, das wir mit dem Marburger elektromagneti- 
schen Isotopentrenner herstellten. Uber die Aufbereitung der getrennten Isotope 
und die Anregung ihres Spektrums in einer mit fliissiger Luft gekthlten Hohl- 
kathode haben wir bereits friiher berichtet®. Im ultraroten und roten Spektral- 
bereich verwendeten wir Helium und in den anderen Spektralbereichen Neon als 
Tragergas. Der Bogenstrom der Hohlkathodenentladung betrug im allgemeinen 
20mA. Die Auflésung der Hyperfeinstruktur erfolgte durch ein Interferometer 
nach FasrRy-PEROT mit einem Etalon von 20 bzw. 10 mm Dicke. Als Vorzerleger 
diente ein Dreiprismenspektralapparat der Firma Steinheil. Im ultraroten und 
roten Spektralbereich arbeiteten wir mit der Plattensorte IR-ER der Firma 
Kodak. Die Platten wurden hypersensibilisiert durch Baden in einer Lésung von 
4 ml 30%igem Ammoniak in 100 ml Wasser und anschlieBendem Trocknen im 
kalten Luftstrom. Die Belichtungszeiten betrugen etwa 30 min. Einige Kupfer IT- 
Linien erforderten bis zu 10 Std Belichtungszeit bei einer Bogenstarke von 50 mA. 
Die Platten wurden in Methol-Hydrochinon entwickelt. In den iibrigen Spektral- 
bereichen benutzten wir Scientia~Platten der Firma Gevaert mit den Emulsionen 
73464 und 52A64. Die Belichtungszeit war hier nur von der GréBenordnung 
Minuten. Entwickelt wurden die Gevaert-Platten mit dem Feinkornentwickler 
Atomal. Jede Aufnahme wurde drei- bis fiinfmal wiederholt. Die Auswertung 
erfolgte im allgemeinen mit einem Komparator und in einigen besonderen Fallen 
mit einem Registrierphotometer nach RENNINGER. 
> FISCHER, W.: Z. Physik 161, 89 (1961). 
° Scutcer, H., u. T. Scumipr: Z, Physik 100, 113 (1936). 
? Murakawa, K.: J. Phys. Soc. Japan 11, 774 (1956). 
8 SHENsTONE, A.G,: Phil. Trans. Roy. Soc. Lond. A 751, 195 (1955). 
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III. Ergebnisse 
1. Isotopieverschiebung im Kupfer I-Normalspektrum 

Zur Bestimmung der Isotopieverschiebung wurden die Isotope in 
zwei verschiedenen Hohlkathoden angeregt und in der Reihenfolge 
Kupfer 63—65—63 ihre Spektren aufgenommen. Die Isotopieverschie- 
bung ergibt sich dann aus dem Vergleich der Radien entsprechender 
Interferenzen. Dabei bestehen vor allem zwei Fehlerquellen. Es kann 
sich der optische Abstand der Pérot-Fabry-Platten wahrend der Auf- 
nahmen veradndern, und es kann ferner eine Isotopieverschiebung da- 
durch vorgetauscht werden, daB fiir die einzelnen Isotopen das Inter- 
ferometer unterschiedlich ausgeleuchtet wird. Das isotopenreine Kupfer 
bildete jedoch in der Hohlkathode nur eine diinne Schicht auf einer 
Silberunterlage. Deshalb erscheinen auf unseren Platten im allgemeinen — 
auch die Linien des Silberspektrums. Wegen der Ahnlichkeit des Silber- 
spektrums mit dem Kupferspektrum liegen stets in der Nachbarschaft 
der untersuchten Kupferlinien die entsprechenden Silberlinien, die 
wegen fehlender Hyperfeinstrukturaufspaltung und kleiner Doppler- 
Verbreiterung besonders scharfe Interferenzlinien besitzen. Diese 
Silberlinien wurden ebenfalls vermessen und die Ergebnisse der oben 
dargestelJten Messung der Isotopieverschiebung entsprechend korrigiert. 
Das gleichzeitige Auftreten benachbarter Silberlinien erméglicht ferner, 
die Isotopieverschiebung mit einem Photometer nach RENNINGER zu 
bestimmen. Man photometriert dazu bei gleicher Einstellung der Platte 
auf dem Photometerschlitten zweimal hintereinander auf das gleiche 
Registrierpapier, wobei das erstemal der Vorspalt auf die Kupferlinie 
und dann auf die benachbarte Silberlinie eingestellt wird. Dieser Vor- 
spalt hat dabei die Aufgabe, diejenige Spektrallinie, die man gerade 
photometrieren will, von den iibrigen auszusondern. Aus dem unter- 
schiedlichen Abstand der Interferenzlinien der Kupferlinie von denen 
der Silberlinie bei den beiden Isotopen ergibt sich dann die 
Isotopieverschiebung. In Fig.1 sind die Registrierkurven der Linien 
CuI 2 =8093 A, A= 5218 A und 5152 A von Kupfer 63 und Kupfer 65 
so tibereinander geschoben, da8 die Silberlinien aufeinander liegen. 
Auf diese Art wird die Isotopieverschiebung deutlich erkennbar. An 
dieser Figur sieht man auch, da die Isotopieverschiebung nur einen 
Bruchteil der Linienbreite ausmacht und daher mit nattirlichem Kupfer 
nicht gemessen werden kann. Diese Methode bewahrt sich vor allem 
dann, wenn die Hyperfeinstrukturen nicht vdllig aufgelést sind — wie 
es bei uns im allgemeinen der Fall war — und deshalb ein Vermessen 
mit dem Komporator Schwierigkeiten bereitet. Bei den Aufnahmen 
wurde ferner darauf geachtet, da8 die Kupferlinien der beiden Isotopen 
moglichst gleich stark belichtet wurden, da sich andernfalls bei nicht 
aufgelésten Strukturen systematische Fehler ergeben kénnen. 
41* 
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In Fig. 2 findet man die Hyperfeinstruktur des Ubergangs 4 *P, — 
5s 7S; A=7933 A und die hier verwendete Komponentenbezeichnung 
dargestellt. Fig.3 gibt eine Registrierkurve dieses Ubergangs fiir 
Kupfer 65 wieder und vermittelt eine Vorstellung tber die erreichte 
Auflésung. Die Ergebnisse unserer Messungen sind in Tabelle 1 zu- 


Fig. 1. Isotopieverschiebung der Ubergange Cu I A= 8093 A, 5218 A und 5152A (S: Photometerspaltbreite) 


sammengestellt. Der angegebene Fehler ist der doppelte statistische 
Fehler. Da die Hyperfeinstrukturlinie 6, durch die Linie a, offensichtlich 
gestort wird — siehe die entsprechende Verbreiterung dieser Linie in 
Fig. 3 —, haben wir auf eine Vermessung dieser Linie verzichtet. In 
Tabelle 1 ist mit (b,—a,) die Wellenzahlendifferenz der beiden Kom- 
ponenten a, und 6, und mit 4a, die Isotopieverschiebung der Hyper- 
feinstrukturlinie a, gemeint. Aus dieser Verschiebung kann unter Be- 
nutzung der A-Faktoren die Isotopieverschiebung (IsV) berechnet 
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werden. Diese A-Faktoren wurden aus den Ergebnissen der Tabelle 4 
berechnet und sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Die experimentell 
ermittelten A-Faktoren des Terms 5s 2S, stimmen sehr gut tiberein 
mit den theoretisch gefundenen Werten, 
die mit Hilfe der Fermi-Segré-Formel 2 
aus den magnetischen Kernmomenten 
berechnet wurden und in der dritten 

Spalte der Tabelle 2 eingetragen sind. 
Benutzt man diese theoretischen A- Gite 1 ae 2 

e is tp P, 
Faktoren, um aus der GréBe (b—a,), - 


die besonders unabhangig von syste- 


matischen Fehlern erscheint, die A- 700 700 700 
Faktoren des Terms 4 #P,; zu berech- | Y | 
nen, so erhalt man mit dieser zweiten : : 

a a De Ds a, 


Methode »..die’,; "Werte 15,2 mK und Fig. 2. Hyperfeinstruktur des Ubergangs 
16,3 mK, also etwas kleinere Werte, pipes pei bie oll 2 ee 
als die erste Methode liefert. Beide 

Methoden liefern jedoch A-Faktoren, die eindeutig gré8er ausfallen, als 
bisher gefunden wurde!:2;®7 und stimmen im Rahmen der MeBgenauig- 


is ea ‘ei [\ \ 


Fig. 3. Registrierkurve des Ubergangs Cu I A= 7933 A 


keit mit unseren friiheren Ergebnissen 16,0 mK und 17,0 mK itiberein, 
so daB wir an den Ergebnissen unserer friiheren Arbeit ® festhalten 
k6nnen. 


Tabelle 1. Hyperfeinstruktur und Isotopieverschiebung (IsV) des Ubergangs 
CuI 7933 A 


89,6 + 0,4 


Cu 63 A=7933A | 74,240,8 
Cu 65 A=7933A | 75,940,8 | 96,740,8 


In Tabelle 3 sind simtliche Ubergange im Normalspektrum, die wir 
auf Isotopieverschiebung untersucht haben, aufgeftihrt und die Ergeb- 
nisse angegeben. Dabei besagt positives Vorzeichen der Isotopiever- 
schiebung eines Ubergangs, daB die Linie des schwereren Isotops zu 
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hdheren Frequenzen verschoben ist. Positives Vorzeichen der Isotopie- 
verschiebung eines Terms gibt an, da der Term des schwereren Isotops 
hoher liegt. In der letzten Spalte der Tabelle 3 ist der Anteil des Kopp- 
lungseffekts an der Isotopieverschiebung eingetragen. Dabei wurde 


Tabelle 2. A-Faktoren der Terme 5s*S1 und 4p? P4 


A(*S4) A(?Px) A(?S1)* A(?P3) A(?P1) A(?P4) 
mK mK mK mK mK mK 
Autor Verf. exp. Verf. exp. theor. Verf. Meth. II 7 5 
Cu 63 | 29,4+0,8 | 15,4+0,8 29,50 15,2 14,4+0,4 | 16,0+0,5 
Guo 5) 3,2 a= 4925) 17,242-4,0 31,61 16,3 15 AE 0,4 7303-055 


* Berechnet. 


zur Abschatzung des Volumeneffekts der Isotopieverschiebung fiir die 
Isotopieverschiebungskonstante entsprechend der allgemeinen Syste- 
matik ein Wert von 13 mK angenommen. Die bisher bekannten Kopp- 
lungseffekte von Termen des Kupfer-Normalspektrums sind in Fig. 4 


Tabelle 3. Isotopieverschiebung (IsV) einiger Uberginge im Normalspektrum 
des Kupfers 


NE Normaler Effekt; KE Kopplungseffekt 


r A IsV NE KE 

Ubergang “a ae mK ae 
4p? Pg—5s 7S4 8093 + 8741 + 3,3 + 4,4 
4p*Pi— 55 *S4 7933 + 83+0,5 + 3,3 + 4,0 
4p? P3—4d*D3 5220 +41,5+0,7 +5,4 + 6,4 
4p 2P3— 4d D5 5218 +11,8+0,4 + 5,1 + 6,7 
4p 2Py—4d2D3 5152 +12,1+0,5 + 5,2 + 6,9 
4p *Py— 6s 2S4 4531 +412,5+14 +5,9 + 6,2 
4p ®Py—6s ?S} 4480 +12,7+1 +5,9 + 6,4 
4p? P3— 5d*D3 4063 +414,444 + 6,3 + 8,4 
4p ?Py—5d?D3 4022 +15 +2 + 6,3 Say! 


in Abhangigkeit von dem Quotienten Ry/T (Rydberg-Konstante/Term- 
wert) dargestellt. Diese GréBe entspricht etwa dem mittleren Elektronen- 
bahnradius 7, gemessen in Bohrschen Wasserstoffradien a). In Fig. 4 
sind auBerdem zum Vergleich die Kopplungseffekte einiger Terme des 
Zinkspektrums nach Messungen von HATELY® eingezeichnet. Dabei 
wurde fiir Zink die gleiche Isotopieverschiebungskonstante angesetzt 
und ferner der EinfluB der Kopplung zwischen dem 4s- und 
4p-Elektron eliminiert. Dann fallt namlich der Kopplungseffekt der 


® HaTety, G.F., and T.A. Lirrterrerp: J. opt. Soc. Amer. 48, 851 (1958). 
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Terme 4s 46 ®P, und 4s 4p 1P, zusammen und kann mit dem Kopplungs- 
effekt des Kupfers verglichen werden. Fig. 4 veranschaulicht, daB im 
allgemeinen der Kopplungseffekt im Kupfer- und Zinkspektrum um so 
groBer wird, je mehr sich 


° Kupre 
das Leuchtelektron vom vile & Zink 1 
Rumpf entfernt. Eine 
Ausnahme machen nur 257 ; 


die Terme 5p?P des 
Kupfers. Dies liegt je- 
doch vermutlich daran, 
daB diese Terme durch die 
Terme 34°45 4 y ®P,, 70 
die einen wesentlich klei- 

neren Kopplungseffekt ip 
besitzen, gest6rt werden. 
Diese Werte des Kopp- ¢ 2 ae a a 
lungseffekts sind nun an hb adraite 

Hand der Theorie von Fig. 4. Kopplungseffekt im pon ie des Kupfers und 
HuGHes und EcxKart!? 

und Vinti™ zu diskutieren. Danach sollte sich der Kopplungseffekt 
durch eine Summe iiber die Quadrate von Kopplungsintegralen 


SS 
= aj 


kogolungsettekt 
mK 
Ss 
Tr 


BP 3¢-Schale 


Jnl n'l—1) =a, [ R(wn {Ber _ T—* Rw) — hear 


ry 


0 


darstellen lassen, wobei mit R(n,/) die Radialanteile der Elektronen- 
eigenfunktionen und mit a, der Bohrsche Wasserstoffradius gemeint 
sind. Summiert wird tiber alle Elektronenpaare (nl, n’l’) fiir die gilt 
Al=-+1: Nimmt man an, daf die Kopplungsintegrale fiir alle Kon- 
figurationen eines Spektrums gleich sind, dann geniigt es, nur die 
Kopplungsintegrale des Leuchtelektrons zu beriicksichtigen. Sofern 
keine Stérung vorliegt, erhalt man unter dieser Voraussetzung in einem 
alkaliahnlichen Spektrum den Kopplungseffekt 47 eines Terms mit 
dem Leuchtelektron (n/) bezogen auf die Ionisationsgrenze durch die 
Summe 


De Vee ies 
AT =m, MM, Ry Xx 
21 Site RE ee FETA Ta ytoy a4 ag J) \ 
Ry {al (nl; 'l —1)+ Baer JP(n i +45 ye 


Da J2(ni, n'l') stets groBer gleich Null ist, bedeutet bei einem Uber- 
gang ein positiver Kopplungseffekt, da8 der héher gelegene Term einen 


10 HuGHEs, D.S., and C. Eckart: Phys. Rey. 36, 694 (1930). 
11 VinTI, J.P.: Phys. Rev. 56, 1120 (1939). 
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dem Betrage nach gréBeren Kopplungseffekt besitzt. Unsere Ergeb- 
nisse hatte man auf Grund dieser Theorie so zu interpretieren, daB beim 
Kupfer — und das gleiche wiirde fiir Zink gelten — die Kopplungsinte- 
grale des Leuchtelektrons mit den Rumpfelektronen um so gréBer aus- 
fallen, je weiter sich das Leuchtelektron vom Rumpf entfernt. Wenn 
auch haufig zu beobachten ist, da der erste angeregte P-Term einen 
groBeren Kopplungseffekt als der Grundzustand S besitzt, so erscheint 
es erstaunlich, daB innerhalb einer Termleiter der Kopplungseffekt mit 
wachsender Hauptquantenzahl gré8er werden soll. Besonders auf- 
fallig ist dies bei der S-Leiter. Hier ist jetzt bei drei Termen der Kopp- 
lungseffekt bekannt und ferner das Kopplungsintegral besonders ein- 
fach aufgebaut, da der zweite Summand im Integranden wegfallt. Man 
sollte deshalb, wenn man sich den Verlauf der Elektroneneigenfunktionen 
der héher angeregten s-Elektronen vor Augen halt, zu dem SchluB 
kommen, daB bei héher angeregten Termen der Kopplungseffekt kleiner 
werden sollte, d.h. also, daB bei Ubergangen zu héheren Termen der 
Kopplungseffekt negativ werden sollte. AuBerdem besteht nach VintTI" 
zwischen dem Kopplungsintegral J?(nJ, n’1—1) und dem f-Wert eines 
Ubergangs von (#’/—1) nach (w/) die Beziehung 


Sy 3 21-1 E(nl) — E(n’l—1 : 
Pntyn't—1) = 2 (a in ) fn’ 1 —1 nl). 


Dabei ist unter E(n/) die Ionisationsenergie des Elektrons im Zustand 
(n 1) verstanden. Da erfahrungsgemaB die /-Werte /(n’l—1—nl) 
mit wachsender Quantenzahl m sehr rasch gegen Null gehen%, sollte 
demnach dies trotz des Zuwachses der Energiedifferenz auch bei den 
Kopplungsintegralen der Fall sein. Dies trifft auch zu in den Fallen, 
in denen bisher der Kopplungseffekt von mehreren Gliedern einer 
Termleiter gemessen wurde, namlich bei der P-Leiter des Heliums!4 
und Lithiums!, bei der S-, P- und D-Leiter des. Sauerstoffs1*, bei der 
D-Leiter des Magnesiums**?’, wahrend beim Neon!8 und Argon! in der 


* Zum Beispiel gilt fiir Wasserstoff 2 
VE) EWI sw) oO. 
nl Bike 
Vgl. ferner die f-Werte fiir Natrium und Kalium®, 
*x* Die D-Leiter des Magnesiums ist allerdings gestért. 
12 BETHE, H.: Handbuch der Physik, Bd. 24/1, S. 437. 1933. 
13 TANDOLT-BORNSTEIN: Atom- und Molekularphysik, 1. Teil. 1950. 
14 BaDLEy, L.C., and H. Kuyn: Proc. Roy. Soc. Lond. A 209, 325 (1951 
FRED, TOMKINS, BRopy and HAMERMESH: Phys. Rev. 82, 406 (1951). 
15 HuGues, R.H.: Phys. Rev. 99, 1837 (1955). 
1 ParkER, L.W., and J.R. Hors: J. opt. Soc. Amer. 43, 103 (1953). 
1? Munpig, L.G., and K.W. MEISSNER: Phys. Rev. 65, 265 (1944). 
18 ScHOBER, H.: Phys. Z. 40, 77 (1939). 
19 MEYER, H.: Helv. phys. Acta 26, 841 (1953). 
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P-Leiter der Kopplungseffekt wenigstens gleich bleibt. Eine Ausnahme 
macht lediglich die S-Leiter im Helium- und Lithium-Spektrum. Dies 
ist jedoch auf Effekte zweiter Ordnung (Polarisationseffekt) zuriick- 
zufiithren. Die Kopplungseffekte in der S-Leiter des Kupferspektrums 
fallen aber zu groB aus, um so erklart werden zu kénnen. Es liegt deshalb 
nahe, zu vermuten, daB die oben gemachte Voraussetzung, die Kopp- 
lungsintegrale seien unabhangig von der Konfiguration, nicht zutrifft. 
Beim Kohlenstoff z.B. unterscheiden sich nach Rechnungen von NIKLAS 
und TREANOR” die Kopplungsintegrale J?(2p, 1s) und J?(2p 2s) bei 
den beiden Termen 2715S und 263s1P wesentlich, namlich um etwa 
30 bzw. 20%. Auch werden die experimentellen Ergebnisse durch diese 
Rechnungen gut wiedergegeben. Beim Kupfer fallen auBerdem unter 
den Kopplungsintegralen der Rumpfelektronen die Kopplungsintegrale 
J?(3d, np) besonders groB aus. Sie verursachen die groBe Isotopie- 
verschiebung von der GréBenordnung 75 mK in den Interkombinations- 
linien zwischen dem Komplex- und Normalspektrum. Wie unten ge- 
zeigt wird, fallt der Kopplungseffekt derartiger Ubergange im Kupfer II- 
Spektrum, bei dem die 3d-Schale ein Elektron weniger besitzt, noch 
um 30mK gr6dBer aus. Die fehlende Abschirmung des zehnten 3d- 
Elektrons oder aber der damit verbundene verkleinerte Radius der 3 d- 
Elektronen macht sich demnach in einem Anwachsen des Kopplungs- 
effekts der 3d-Elektronen bemerkbar. Es legt nahe, anzunehmen, da8 
die Kopplungsintegrale der 3 d-Elektronen schon dann anwachsen, wenn 
sich das Leuchtelektron vom Rumpf entfernt und sich damit die ab- 
schirmende Wirkung des Leuchtelektrons auf die 3d-Elektronen ver- 
ringert. Der Kopplungseffekt, der von uns in den hdher gelegenen 
Termen des Kupfers beobachtet wird, wiirde dann nicht durch die 
Kopplungsintegrale des Leuchtelektrons mit den Rumpfelektronen in 
erster Linie verursacht, sondern durch das Anwachsen der Kopplungs- 
integrale der Rumpfelektronen. Damit lieBe sich auch erklaren, weshalb 
s- und d-Elektronen etwa gleichen Kopplungseffekt besitzen oder besser 
gesagt, weshalb die Werte ihres Kopplungseffekts in Fig. 4 auf einer 
Kurve legen. 


2. Isotopieverschiebung im Kupfer I-Komplexspektrum 
Von Martin und WALCHER® und WaAGNER* wurde an zahlreichen 
Ubergangen im Komplexspektrum die Isotopieverschiebung bestimmt. 
Allerdings handelt es sich dabei fast ausschlieBlich um Ubergange 
zwischen Termen der Konfigurationen 3 d° 4s? und 3d°4s 4p. Alle diese 
Uberginge besitzen nach den Messungen dieser Autoren den gleichen 
Kopplungseffekt wie die entsprechenden Ubergange zwischen den Kon- 


20 Nikxas, J.P., and C.E. TREANOR: Phys. Rev. 110, 370 (1958). 
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der Kopplungseffekte der Terme 34° 4s 4p 22D;, yD; und z*D; konnte 
WAGNER auBerdem noch folgern, daB 2/3a/?(4p, 4s) mit a=m,/m, 
(2/63 - 65) von der GréBenordnung 1 mK ist. WAGNER hat jedoch auch 
an zwei Ubergangen, die zu héheren Termen fiihren, ndmlich zu Termen 
der Konfiguration 3d® 4s 4d, die Isotopieverschiebung bestimmt. Von 


Tabelle 4. Hyperfeinstrukturaufspaltung und Isotopieverschiebung (IsV ) 
dey Uberginge CuI A= 5292 A, 4651 A und 4275 A (MeBgenauigheit etwa 2mK) 


a b—a c—a d—a AGE 1svit eas IsV 
Vbersane RAS)| come BEL licimk * te Gaeta 
Oe ::_—_—_—_ ek _=eeS—<O<=See eee 
Cu 63 A=5292 A) 68,3 ADA | eA5203 50 aie 
Cu 65 A=5202A | 72,8 126,8 | 164,0 , 2 
Cu 63 A=4651A | 64,6 i ) 
Cu65 2=4651A | 69,3 Sa et on 
Cu'63 AS 40759A. | 153 103 159 } | | L 
Cu 65 A=4275A | 58 109 174 11,0 Oo al ee 1 


uns konnte die Isotopieverschiebung von drei Ubergangen, die zu Ter- 
men der Konfiguration 3d° 4s 5s fiihren, ermittelt werden. Dabei ergab 
sich gleichzeitig die Isotopieverschiebung zweier Terme der Konfigura- 
tion 3d° 4s 4p, die von WAGNER noch nicht angegeben werden konnten. 
Es handelt sich um die Uberginge 3494s 4p AD; —3d94s 5s e4D; 
A=5292 A, 3494s 4p ZF, —3d° 485s 4D; A=4651 A und 3d94s 4p 


Tabelle 5. A-Faktoren und Isotopieverschiebung (IsV) dey Terme 
e4Dz, 24Fy und z4Ps bezogen auf 4p*P\. 
IsV*; Mittelwert der IsV der iibrigen Terme des Multipletts nach WAGNER?4 


34945 5s e*Dj | 63,5 | 68,0 | (0,04) | (0,04) ee | — 
30° 4584p Fg | 42,3 | 45,3 | (0,02) | (0,02) dlmgesl) Degeen 
3@ 4s 4p APs | Hoe “Tale | - | — | —56 | — 48 


“#P,—3d°4s5seD, A= 4275 A und um die Terme 3494s 4p 
z4F, und z4P;. Unsere MeRergebnisse sind in Tabelle 4 zusammen- 
gefaBt. Die MeBgenauigkeit ist von der GréBenordnung 2mK. Die 
Hypertfeinstrukturkomponenten haben wir in der Reihenfolge der Starke 
ihrer Intensitat mit a, b, c und d bezeichnet, beginnend mit der jeweils 
starksten Linie. Unter (b—a) ist wieder die Wellenzahldifferenz der 
beiden Komponenten 6 und a und unter Aa die Isotopieverschiebung der 
Hyperfeinstrukturkomponente @ verstanden. Die Isotopieverschiebung 


des Ubergangs dagegen ist in Tabelle 4 mit IsV bezeichnet. In Tabelle 5 
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sind die A-Faktoren angegeben, die sich aus den Werten der Tabelle 4 
berechnen lassen. Die eingeklammerten B-Faktoren sind mit dem 
Energiesummensatz abgeschatzt. Zur Bestimmung des A-Faktors des 
Terms e*D; haben wir die Messungen von WAGNER‘ an dem Ubergang 
3.d° 4s? m*D; —3d° 4s 4p 24D, 2 =3093 A herangezogen und die von 
FiscHER® angegebenen A- und B-Faktoren des Terms m*D,, verwendet. 
Die Isotopieverschiebung der drei Ubergiinge betragt 0 bis 3 mK und 
dementsprechend der Kopplungseffekt 

—6 bis —3 mK, wahrend er beidem 
entsprechenden Ubergang 4f—5s im 
Normalspektrum -+4,5 mK __ betragt. 
Wendet man die oben skizzierte 


: 4p “P(Normalspektrum) 
id 
Theorie des Kopplungseffekts an mit aa} ! 


65 


der Annahme, daB die Kopplungs- 
integrale unabhangig von der jeweiligen 
Konfiguration sind, dann ergibt sich 
fiir die Kopplungseffekte KE dieser 205/2 
Ubergange die Beziehung: 


KE (3 d"° 4p — 3d" 5s) ; 
= KE(3@4s4pAL—3d°4s5setD) + = ys Lose 


2 2 
+ $a J? (4p, 45). 
Fig. 5. Kopplungseffekt (KE) der 34°45 4 p- 
Diese Beziehung hefert fiir 2a J? (40, 4s) Niveaus. Normierung nach WaAGNER*. Punk- 
5 2 te tierte Linie: Mittelwert des Kopplungseffekts 
die Werte 735 bis AOR5 mK, wahrend der ungestorten Terme z4L 
sie nach WAGNER‘ von der Gr6é8en- 
ordnung 1 mK sein sollte. Es erscheint aber sinnvoller, in der Glei- 


chung, die von WAGNER mit dem Energiesummensatz gefunden wurde, 


V2 


7/2 5/2, 3/2 Sle 
eRe Gabe ae 2°? 


50 


KE (22D) + KE(y2D) + 4a J2(49, 4s) = 2KE (z!L) 


nicht wie WAGNER nur den Kopplungseffekt von 24D, auf der rechten 
Seite der Gleichung einzusetzen, sondern den Mittelwert fiir samtliche 
Terme z4Z, von denen anzunehmen ist, daB sie nicht gestért sind. Man 
erhalt dann fiir ?aJ?(4p, 4s) den Wert 2,4mK. Berechnet man den 
Kopplungseffekt der 3494s 4p-Niveaus auf Grund einer Theorie von 
STonE# unter Verwendung der Eigenwerte, die RacAH™ angegeben 
hat, dann erhalt man die Relation: 


KE (y2F) + 4a J2(4p, 4s) = KE(y2D) + £a J2(46, 4s) 
— KE(2F) = KE(2D) = KE (21). 


21 Stone, A.P.: Proc. Phys. Soc. 74, 424 (1959). 
22 RacaH, G.: Phys. Rev. 62, 523 (1942). 
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Diese Relation ist fiir die Terme, deren Kopplungseffekt von WAGNER 
bestimmt wurde, im Rahmen der MeBgenauigkeit sehr gut erfiillt* und 
liefert fiir 2a J?(4p, 4s) den Wert 3,4 mK (vel. Fig. 5). 

Beim Nachbarelement Zink, bei dem der Kopplungseffekt gleiches 
Verhalten wie beim Kupfer zeigt, finden CRAWFORD u.a.?* aus Mes- 
sungen an den beiden Resonanzlinien fir $aJ?(4p,4s) den Wert 
5mK. Man kann noch 2aJ2(4p,4s) mit dem f-Wert /(4s—46) 
abschatzen. Im Kupfer I-Spektrum ist {(4s—>4f) =0,93*: Daraus be- 
rechnet man fiir Kupfer (»(4s —4£) =30659 K) 3,9 mK und fir Zink 
(mittleres y =38623 K) 4,4mK. Demnach ist offenbar 2/3aJ]?(4, 4s) 
von der GréBenordnung 4mK. Wenn der Vergleich des Kopplungs- 
effektes im Normal- und Komplexspektrum fiir diese GréBe den doppel- 
ten Wert liefert, so ist dies im Rahmen unserer Annahme tiber das Zu- 
standekommen des Kopplungseffektes bei den hdéhergelegenen Termen 
durchaus verstandlich. Erklart man den Kopplungseffekt bei den 
héheren Termen durch Veraénderung der Kopplungen der Rumpfelek- 
tronen, so ist plausibel, daB dies im Normal- und Komplexspektrum in 
unterschiedlicher Weise erfolgt. 

Von den beiden Linien, die WAGNER‘ untersuchte, paBt der Kopp- 
lungseffekt von —2 mK des Ubergangs 3d9 4s 4p AF, —3d° 4s 4d gtGu 
A =3308 A gut zu unseren Ergebnissen — es wiirde fiir 2a J2(4, 4s) 
daraus der Wert 8mK folgen — wahrend der Kopplungseffekt des 
zweiten Ubergangs 34°43 46 4Rj—3d94s 4d g4Fy 24=3291A mit 
+412mK aus dem Rahmen fallt. Er pa8t mehr zu den Ubergangen 
m?D —3d°4s 4p. Moglicherweise ist diese Linie falsch zugeordnet **. 

Interessant ist vielleicht noch der Hinweis, daB bei allen Ubergangen 
zwischen den Konfigurationen 4s” 4p"— 4s" 4p"-15s, die bisher auf 
Isotopieverschiebung untersucht wurden — die Ergebnisse sind in 
Tabelle 6 zusammengestellt —, die Isotopieverschiebung klein gegen- 
iiber dem normalen Effekt ist, daB also der Kopplungseffekt etwa ent- 
gegengesetzt gleich dem normalen Effekt ist. Gleiches Verhalten des 
Kopplungseffekts bei ahnlichen Ubergangen in verschiedenen Spektren 
wird oft beobachtet*4, trifft jedoch keineswegs immer zu, wie der Ver- 
gleich der Isotopieverschiebung im Kupfer- und Silberspektrum zeigt 25. 
In der letzten Spalte der Tabelle 5 ist noch die Isotopieverschiebung der 
drei angefiihrten Terme, bezogen auf den Term 3d" 4 2P,, angegeben. 


* Nur die Terme z*P3,3, die vermutlich wegen beginnender j-j-Kopplung 
durch Terme 3dnp?P gestért sind, fallen aus dem Rahmen (vgl. Fig. 5). 

** Wir vermuten, daB es sich hier um den Ubergang m°>Ds— 3d 4s4pz Fs 
A= 3293 A handelt. Jedenfalls sprach eine genaue Analyse der alten Platten 
WacGners die in unserem Institut aufbewahrt werden, sehr fiir diese Annahme. 

23 CRAWFORD, GRAY, KELLY and ScHAWLOWw: Canad. J. Res. A 28, 138 (1930). 

24 Witets, L.: Handbuch der Physik, Bd. 48/1, S.96. 1958. 

25 ELBEL, M., u. W. FiscHER: Phys. Verh. 11, 85 (1960). 
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Tabelle 6. Isotopieverschiebung dey Ubergdnge 4s"4p™—4s"4pm—155 


* A NE IsV : 

Ubergang | fe aK mK Lit. 
Cal 4s4p3P; —4s553S, 6103 —62 + 37 —3 28 
Cul 4s4p24Dz —4s 5s e*Dz 5292 + 5,0 (0) Verf. 
ZnI 4s4p3Py —4s 55S, 4680—4810 | —5,0 +2 
Gal 4s74p?Px — 4s? 5s 2S} 4033 + 5,3 — 0,6 ae 
Gel 45s24p238P — 4524p 55)8B 2592 4185 =n; a 


Wahrend der Kopplungseffekt des Terms z4F, iibereinstimmt mit den 
Werten, die WAGNER fiir die anderen Terme des Multipletts z4F findet, 
weicht unser Ergebnis fiir den Term 24P; um 8mK von den Werten ab, 
die WAGNER fiir die beiden anderen Terme des Multipletts z4P findet 
und stimmt damit tiberein mit dem Kopplungseffekt der iibrigen 
Terme 2*L (vgl. Fig. 5). 


3. Hyperfeinstrukturaufspaltung im Kupfer II-Spektrum 


Das Kupfer I1-Spektrum ist ein besonders linienreiches, edelgasahn- 
liches Spektrum. Es wurde, soweit seine Ubergange in einer mit Helium 
betriebenen Hohlkathodenentladung anregbar sind, restlos klassifiziert 
in einer zusammenfassenden Arbeit von SHENSTONE®. Daselbst findet 
man auch die ersten Angaben tiber Hyperfeinstrukturen, und zwar sind 
die A-Faktoren des tiefsten Multipletts 4s1D,?D mitgeteilt. Uber 
eventuell vorhandene Isotopieverschiebungen ist bislang nichts bekannt. 

Alle von uns untersuchten Linien liegen bis auf eine Ausnahme im 
ultraroten Spektralbereich. Die grof8e Mehrzahl der Linien zeigt aus- 
gepragte Hyperfeinstrukturen, so da8 wir zur Angabe der Isotopie- 
verschiebung der Ubergange gezwungen waren, die Hyperfeinstrukturen 
zu deuten und die Aufspaltungsfaktoren zu berechnen. Dabei ergab 
sich folgende Schwierigkeit. Die meisten Ubergange erfolgen zwischen 
Termen mit relativ hohen Drehimpulsen. Dadurch erhalten die auf- 
tretenden Hyperfeinstrukturaufspaltungen auf Grund des Kernspins 
I =3/2 das Aussehen von vierkomponentigen Fahnenstrukturen. Bei 
Ubergangen zwischen Termen mit hohem Drehimpuls tiberwiegen 
namlich intensitatsmaBig Hyperfeinstrukturiibergange mit 


AF=0 bei AJ =0 und AF=+41 bei AJ=+1 


die tibrigen erlaubten Ubergange um ein Vielfaches. Das in Fig. 6 dar- 
gestellte Fisher-Goudsmit-Diagramm des Ubergangs 21F;—6s °D; A= 


26 Pery, A.: Proc. Phys. Soc. A 67, 181 (1954). 
27 Jackson, D.A.: Phys. Rev. 103, 1738 (1956). 
28 DEVERALI, G.V., K.W. MEISSNER and G.J. Zissis: Phys. Rev. 95, 1463 


(1954). 
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7988 A soll diesen Zusammenhang demonstrieren. Von den drei Ab- 
standen der vier starken Komponenten B, C, D und E kommt nur einer 
fiir die Berechnung der beiden beteiligten A-Faktoren in Frage, da 
zwischen den iibrigen Abstanden Ahnlichkeitsbeziehungen beziiglich der 
A-Faktoren gelten. Im Fisher-Goudsmit-Diagramm driickt sich dieser 
Umstand darin aus, daB sich die Aste der vier starken Komponenten 
(in Fig. 5 ausgezogen) bei JA /=0 exakt, bei AJ =+1 gendhert in 
einem Punkt schneiden. Es wird damit unerlaBlich, auch schwache 
Komponenten zur Auswertung hinzuzuziehen. Wir konnten diese nur 
durch relativ hohe Hohlkathoden- 
stroéme (50 mA) und sehr lange Ex- 
positionszeiten (bis zu 10 Std) gewin- 
nen. Dabei war eine Verwendung 
getrennter Isotope wegen des Ab- 
brandes des Hohlkathodenmaterials , 
nicht médglich. Wir muBten deshalb 
mit Naturkupfer arbeiten, obwohl 
damit eine Verminderung der Meb- 
genauigkeit verbunden ist. Zum 
anderen wirkt sich aber besonders 
an den schwachen Komponenten die 
Quadrupolwechselwirkung aus. Zwar 
koénnte man deren Einflu8 durch 


tp F=9/2 We S/d J/2 die Bestimmung der beiden betei- 

? ligten B-Faktoren eliminieren. Dafiir 
Fig. 6. Fisher-Goudsmit-Diagramm des i ; ' = ' 

Ubergangs z1F, — 6s *D; 4= 7988 A sind jedoch vier unabhangige Kom- 


ponentenabstande erforderlich, die 
bei keiner der untersuchten Linien vermeBbar waren. Wir haben uns 
deshalb auf eine genaherte Angabe der A-Faktoren beschranken miissen 
und diese so gewahlt, daB sie das Aufspaltungsbild der betreffenden 
Linie méglichst optimal wiedergeben. Der Fehler unserer Angaben 
sollte in keinem Fall 5 mK iibersteigen. 


In Tabelle 7 sind in Spalte 3 die von SHENSTONE® angegebenen 
A-Faktoren des Kupfer II-Grundzustands 3 d® 4s 1D, 3D mit den von uns 
ermittelten der héheren Zustande zusammengestellt. Spalte 4 enthalt 
die Ergebnisse einer von uns angestellten theoretischen Deutung, die 
im Fall der 3d®ms-Konfiguration auf den Formeln von Breit und 
WiLis*” basiert und intermediaére Kopplung beriicksichtigt. Der A- 
Faktor des Terms 3 d° 5p °F, wurde mit Hilfe des Energiesummensatzes 
berechnet. Die unserer Berechnung zugrunde gelegten A-Faktoren der 
beteiligten Einzelelektronen wurden folgendermaBen gewonnen. a 


9 Breit, G., and L. Witts: Phys. Rev. 44, 470 (1933). 
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Tabelle 7. Gegenitiberstellung alley bisher im Cu II-Spektvum gemessenen 
A 7-Faktoren mit einigen theoretischen Werten. (Alle Angaben gelten fiir Cu®, 


: fiir Cu® sind um 7,1% gréBere Werte einzusetzen) 
SSeS 


2A ans 43a 
Pos. Konf. aReie mK mK mK Messung Autor 
rt ss ae ive: an Linie der M. 
gemessen | berechnet | Formel I | Formel II 
a 
1 | 3a? 4s Dy 50 66 319,3 37,4 SHENSTONE 
2 | “JOR, klein —4 319,3 37,4 SHENSTONE 
3 8D, 30 25 319,3 37,4 SHENSTONE 
+ LB: SON) ps 319,3 37,4 SHENSTONE 
5 |3d°5s 1D, 52 60 727°) “37, A\ -7003 Verff. 
6 8D, 55 els 58 72,7 37,4ee1), 7896 Verff. 
7 8D, 27 22 72,7 "BT 8096 Verff. 
8 3D, ye aye 72,7 37,4 7826 Verff. 
9 | 3d°6s 1D, — | 53 28,5 | <3h4 = Verff. 
10 °D, = 69 2855.34 = Verff. 
11 2D 34 25 28,5 37,4 7665 Verff. 
12 | 8Ds 24 25 28,5 | 37,4 7988 Verff. 
13 |3d94p | °F 21 = — — 4556 Verff. 
14 |3d°5p 1B, 47 — -_ — 7903 Verff. 
5 iE 44 = — _ 7896 Verff. 
16 i. 45 = _ — 8283 Verff. 
17 ate 17 16 = 37,4 7826 Verff. 
18 oe 37 — = = 7665 Verff. 
19 | 3d® 45s? 3) Ly — -- - 4556 Verff. 
20 |3d84s4p | AB 37 = == = 7988 Verff. 


wurde berechnet auf Grund der Beziehung 


ne-a nea 
Hs et age (I) 
a 3 | a x: os | 
za(t fa) Cul AA in} ns Cull 
a3q ergab sich aus der Gleichung*° 
_— (4) 
3d 18362, 87 (IT) 
mit 
W(?D,) — W (2D 
£ (d) (?Ds) 5 (° ) 
und 


Der Beitrag des 5 -Elektrons wurde dabei vernachlassigt. Alle Angaben 
beziehen sich auf Kupfer 63. Man entnimmt der Zusammenstellung der 
Tabelle 7, daB unsere gemessenen Werte fiir die A-Faktoren von der 
Theorie befriedigend wiedergegeben werden. 


30 Suwa: J. Phys. Soc. Japan 8, 734 (1953). 
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4. Isotopieverschiebung im Kupfer II-Spektrum 

Vergleicht man Aufnahmen des Kupfer I1-Spektrums, die mit Natur- 
kupfer hergestellt wurden, mit solchen von reinen Kupferisotopen, dann 
erkennt man, da® bei einer Reihe yon Linien Isotopieverschiebungen 
auftreten, die gréBer sind, als die Halbwertsbreiten der Hyperfein- 
strukturlinien. In der Regel handelt es sich dabei im Ubergange, an 
denen 3d-Elektronen beteiligt sind, also um Interkombinationsiiber- 
gange zwischen Termen der Konfigurationen 3d° nl und 3d%4snl. So 
erweisen sich die Hyperfeinstrukturdubletts der Ubergange 3 4° 4p sD} — 


Tabelle 8. Ubersicht tiber die im Kupfer II-Spektrum gemessenen Isotopie- 
verschiebungen (IsV). (NE: Normaler Effekt; Differenz = IsV — NE) 


PA IsV NE Differenz 
n Linie Ubergang =e a a 
1 6872 4p ?D$ — s?1D, — 101,14 3,8 —104,.9 * 
2 7195 4p §D} — s*1D, — 100,7 37 — 104,4 
3 4556 4p 3 P§— 28h — 93,5 5,9 — 99,4 
4 7665 5p sF3— 6s 3D, 12,4 3,4 9,0 
5 7988 EES OS IO) 3553 3,2 B24 
6 8283 5 p ®D§ —6s 8D; 42,0 352 38,8 
7 7826 5s8D, —5p °F 3,6 3,3 0,3 
8 7903 5s1D, —5p1F3 4A 3,2) — 2,1 
9 8096 5s§D, = 5p 3F3 — 6,1 3,2 — 9,3 


3.d® 4s?1D, 1 =6872 A und 3d® 4p 3D$ — 3.8 4s21D, 4 =7195 A auf Auf- 
nahmen an Reinisotopen als einfach. Die Aufspaltung wird durch eine 
starke Isotopieverschiebung vorgetauscht. Die vermeintlich  fiinf- 
komponentige Hyperfeinstruktur des Ubergangs z1F}—6s%D, wird 
durch eine tibliche vierkomponentige Fahnenstruktur in Verbindung 
mit einer Isotopieverschiebung von 35 mK _ bewirkt, die gerade die 
starkste Komponente von Kupfer 65 auf die zweitstarkste von Kupfer 63 
schiebt, die zweite Komponente von Kupfer 65 auf die dritte von 
Kupfer 63 usw. Ein ahnliches Verhalten ist bei allen Interkombinations- 
iibergangen zu beobachten. Alle iibrigen Linien zeigen hingegen die 
geringen Isotopieverschiebungen in der GréSenordnung von einigen mK, 
wie wir sie schon vom Kupfer I-Normalspektrum kennen. Ein einziger 
Ubergang macht hier eine Ausnahme. An 5 3D$—6s 8D, A= 8283 A 
wurden 41 mK _ Isotopieverschiebung gemessen, ein Umstand, der die 
Linie eigentlich mehr der erstgenannten Klasse zuordnet. Auf die Deu- 
tung dieser Erscheinung kommen wir weiter unten zu sprechen. 
Samtliche in Tabelle 8 zusammengestellten Isotopieverschiebungs- 
werte entstammen Messungen an einzelnen besonders gut ausgebildeten 
Hyperfeinstrukturlinien, die dann vermittels der in Tabelle 7 angegebe- 
nen A-Faktoren auf den Linienschwerpunkt bezogen wurden. Diese 
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Schwerpunktskorrektur war undurchfiihrbar bei dem Ubergang 1 = 
6872 A, der sich auch bei starkstem Belichten als einkomponentig er- 
wies, und unvollkommen bei dem Ubergang 4 = 7195 A, aus dem keine 
A-Faktoren gewonnen werden konnten, da bei langerer Expositionszeit 
nur eine weitere Komponente erschien, deren Intensititsverhaltnis zur 
starkeren Komponente photometrisch zu 38% bestimmt wurde. Hieraus 
und aus der Abstandsmessung lat sich ein gemeinsamer Schwerpunkt 
berechnen, der aber nicht notwendig mit dem Schwerpunkt aller teil- 
weise unentdeckt gebliebenen Komponenten iibereinstimmen mu8. Eine 
nicht angebbare, aber nicht ins Gewicht fallende systematische Un- 
sicherheit bleibt bestehen. Die in Tabelle 8 aufgefiihrten Ubergange 
zerfallen in drei Gruppen. Die Ubergange der ersten Gruppe zeigen eine 
dem Betrage nach sehr groBe Isotopieverschiebung, die Ubergange der 
dritten Gruppe besitzen dagegen nur dem Betrage nach kleine Isotopie- 
verschiebungen, wahrend die Ubergange der zweiten Gruppe eine Mittel- 
stellung einnehmen. Bei den Ubergingen der ersten Gruppe ist stets 
ein 3d-Elektron beteiligt, so da die Vermutung naheliegt, daB die 
Isotopieverschiebung hier im wesentlichen durch den Kopplungseffekt 
des 3 d-Elektrons mit den Rumpfelektronen verursacht wird in gleicher 
Weise wie im Kupfer I-Spektrum. Diese Vermutung 1a8t sich durch 
die Theorie von HuGHEs und Ecxart? und Vint" bestatigen. Bei An- 
nahme, dai die Kopplungsintegrale unabhangig von der Konfiguration 
sind, erhalt man fiir den Kopplungseffekt der Ubergange 41Z,, 
She 2 4L,, 377, fir J+-1 die Summe 


AT = — “47 By {© > Pd, np) +> TAP, m5) + 


M,M, n—2,3 n=1,2,3 


re = J*34,4p)—4 > J*(n, 4s). 
n=2,3 
Dieser Ausdruck ist bis auf das Vorzeichen gleich dem Ausdruck fiir 
den Kopplungseffekt der Uberginge im Kupfer I-Spektrum 3 d® 4s? — 
3d 4p. Setzt man voraus, daB der Volumeneffekt der s-Elektronen im 
Kupfer I- und II-Spektrum gleich groB ist, so sollten sich, abgesehen 
vom Vorzeichen nach Abzug des normalen Effekts von der Isotopie- 
verschiebung, in beiden Fallen etwa gleiche Betrage ergeben. Beim 
Kupfer I-Spektrum ergibt sich 71 mK und beim II-Spektrum 105 mK. 
Mit anderen Worten: auch im Kupfer II]-Spektrum werden die groBen 
Isotopieverschiebungen durch einen besonders groBen Kopplungseffekt 
des 3d-Elektrons hervorgerufen, der sogar noch gréBer als im I-Spek- 
trum ausfallt und etwa gleiche GréBe besitzt wie im Zink II-Spektrum*, 
wo er 99mK betragt. Die fehlende Abschirmung des zehnten 3 d-Elektrons 


31 ScHiLer, H., u. H. WestmMeyer: Z. Physik 81, 595 (1933). 
Z. Physik. Bd. 165 12 
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oder aber der verkleinerte Radius der 3d-Elektronen_ macht sich 
demnach in einem Anwachsen des Kopplungseffekts bemerkbar. Diese 
Tatsache hatten wir oben bereits zur Erklarung des Kopplungseffekts 
im Kupfer I-Normalspektrum benutzt. 

Bei der Erklarung des Zustandekommens der Isotopieverschiebung 
der iibrigen Uberginge hat man zu beachten, da nach SHENSTONE® 
die Terme der Konfiguration 34° 5 teilweise extrem stark gestort sind. 
Dagegen sollten die Terme der Konfiguration 3495s und 34°6s nicht 
gestort sein, da man fiir diese Terme sehr gut eine Ritzformel angeben 
kann. Dann ist aber die Annahme berechtigt, daB alle Terme einer 
Konfiguration 3d°”s den gleichen Kopplungseffekt besitzen. Aus der 
Isotopieverschiebung der beiden Ubergange 5s *D, —5 p °P;’ 1 = 8096 A 
und 5/°P?—6s*D, 4=7665 A ergibt sich, daB der Kopplungseffekt 
der Terme der Konfiguration 3d°6s ungefahr 1 mK _ gr6éBer ist als der 
Kopplungseffekt der Terme der Konfiguration 3d®5s, wenn man ent- 
sprechend unserer fritheren Annahme iiber die Isotopieverschiebungs- . 
konstante fiir das 5s-Elektron einen um 1 mK gr6éBeren Volumeneffekt 
als fiir das 6s-Elektron ansetzt. Die Terme der Konfiguration 3d°5 
sind zwar alle mehr oder weniger gestdért, dennoch sollte man aus der 
Isotopieverschiebung des Ubergangs 5s 3D,;—5 p 3F~ A =7826 A schlie- 
Ben diirfen, daB die Terme der Konfiguration 5s und 54, sofern letztere 
nicht gestdrt sind, fast den gleichen Kopplungseffekt besitzen. Dem- 
nach sollte also zwischen den Termen der Konfigurationen 5s, 6s und 
5p, sofern letztere nicht gestért sind, praktisch kein Unterschied des 
Kopplungseffekts bestehen. Dies trifft aber fiir den Ubergang 5 pf 3D; — 
6s*D, A=7988 A, der einen Kopplungseffekt von etwa 37 mK statt 
OmK besitzt, nicht zu. Andererseits sollte der Ubergang 3d8 4s 4p 
2Fy —3d°6s?D,; 4=7988A einen sehr groBen Kopplungseffekt auf- 
weisen, da bei diesem Ubergang ein 3d-Elektron beteiligt ist. Der 
Kopplungseffekt sollte allerdings etwas kleiner ausfallen als bei den 
Ubergingen 1 bis 3 der Tabelle 8. Vom Kupfer I-Spektrum ist bekannt, 
daB das 4p-Elektron einen gréBeren Kopplungseffekt besitzt als das 
4s-Elektron und die Summe von Kopplungseffekt und Volumeneffekt 
des Ubergangs 3d° 4s?— 3d% 4s 4p etwa ein Sechstel ausmacht von der 
gleichen Summe bei einem Ubergang 34° 4s? —3d! 4p. Da man zeigen 
kann, daB der Kopplungseffekt des Ubergangs 6 sich durch die nahezu 
gleiche Summe von Kopplungsintegralen wie im Fall des Kupfer I- 
Spektrums darstellen laBt und der Kopplungseffekt in beiden Spektren 
des Kupfers doch offenbar die gleichen Ziige zeigt, ist wohl die Annahme 
berechtigt, daB der Ubergang 6 einen um ein Sechstel kleineren Kopp- 
lungseffekt als die Uberginge 1 bis 3 haben sollte, also statt 105 mK 
etwa 85 mK. Beobachtet wird aber nur 32,1 mK. Demnach ist also 
der Term 21F;, gestért. 
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, Als Stérpartner kommen alle Terme der Konfiguration 348 4s Ap 
mit Gesamtdrehimpuls J =3 in Frage. Wie Fig. 7 zeigt, liegen von 
diesen Termen die Terme 5 °D§, 5p 3F) und 5 £15° dem Term z!F? am 
nachsten und kommen deshalb vor allem als Stérpartner in Betracht. 
Nur sie sollen deshalb im folgenden, zumal auch nur iiber diese Terme 
Messungen vorliegen, beriicksichtigt werden, wahrend die Wirkung der 
iibrigen Terme vernachlassigt werden soll. Sind y die Eigenfunktionen 
im gestérten und @ die Eigenfunk- 


: af ‘ 650, 
tionen im ungestorten Fall, so gilt ave 
in dieser Naherung aha 
Fs 
= ee oRekot 
Yi = Din Pe ee GG 88 
k Re 
. : ° . . wh 
wobei sich die Indizes i und k auf 77+ Sot; 
die vier Zustande z1F?, 5 b *Ds, ene 
5p3F} und 51F) beziehen und die 2} , 
a;, eine unitare Matrix bilden. Dann is “chet se, e 
. > a = oy p Zz 
ist aber die Energiesumime der vier 8 °°“ schwach _ % 
Zustande unabhangig von der Stérung, [ 
dh. es gilt He 
SS 
L(e Wo) =XLyWiW yi). i 
i i gs 
Fiir den Kopplungseffekt KE (?°*1L ,) li, 
des Terms *°*1L, ergibt sich dem- oo 
‘2 
entsprechend die Beziehung: Figs 7. Vermechema dp tht, Reon tee 


KE (2F*) + KE (5p D8) + KE(5p *FS*) + KE (5p 1FS*) 
=KE(#F!) +KE(5p*D8) + KE(5p °F) + KE(5p 1A) 
— — KE(5) — KE(6) — KE(4) + KE(8) + 3 KE(6s) + KE(5s) 
—— §2mK +3 KE(6s) + KE(5s). 


Die Termsymbole mit Stern beziehen sich auf den gestérten und ohne 
Stern auf den ungestérten Fall. KE(m) bedeutet der Kopplungseffekt 
des n-ten Ubergangs der Tabelle 8 und KE (ns) der Kopplungseffekt der 
Terme der Konfiguration ms. Da nach unseren Ergebnissen die Kopp- 
lungseffekte der Terme der Konfigurationen 5s, 6s und 5 im unge- 
stérten Fall nahezu gleich groB sind, ist es sinnvoll, in diesem Fall den 
Kopplungseffekt so zu normieren, daB KE(6s)=0OmK. Dann gilt: 


KE (6s) © KE(5s) » KE(5p *D§) = KE(5p 33) = KE(5p1F3) » OmK. 
Mit den Werten der Tabelle 8 erhalt man jetzt die Relation: 
KE (z1Fy) — KE (6s) = — 82 mK. 
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Dieses Ergebnis stimmt itiberein mit unserer Abschatzung des Kopp- 
lungseffekts fiir den ungestérten Fall. Wiirde keine Stérung vorliegen, 
so ware KE(5) = +82 mK und KE(4) =KE(5) =KE(8) =O mK. Der 
Grad der Abweichung von diesen Werten in Tabelle 8 ist ein MaB fiir 
den Einflu8 der Stérung. Danach sind die Terme 24Fy und 5 3D§ 
extrem stark, der Term 5p 3F? schwach und der Term 5 # 1F3’ sehr schwach 
gestort. In dem MaBe, in dem man die nicht-diagonalen Glieder (p, W ;) 
des Kopplungseffektes — im vorliegenden Fall haben sie die Form 
J (5, 48) J(3.4, 4p) — gegen die Diagonalglieder vernachlassigen darf, 
gilt ndherungsweise 


dabei bezeichnet KE (x) den Kopplungseffekt des entsprechenden Uber- 
gangs aus der Tabelle 8. Der Index eins bezieht sich auf den Term 
“PF. |a;,|? gibt dann an, wie groB 


Tabelle 9. Mischungsparameter |a;1|" die Beimischung von Zipe aon 


Term re hie ae logle iibrigen Termen 7 ist. Die Werte fiir 
= |a;3|" sind in Tabelle 9 zusammen- 

ars | 4 5 324.) (0-30 gestellt und besagen, daB die Terme 
Spee 2) 638,82) 10,47 ZF} und 5p3D$ etwa zu- 50% 
ae : i ae Hee gestoért sind. Der relativ groBe Ab- 


stand dieser beiden Terme in Fig. 8 
kommt offensichtlich durch gegenseitige AbstoBung der beiden Terme 
zustande, so daB unsere friihere Annahme, dafB die Stérung mit gréBerem 
Termabstand abklingt, berechtigt ist. 

Zusammenfassend kann man also sagen, daB auch im Kupfer II- 
Spektrum genau wie im Kupfer I-Spektrum extrem groBe Kopplungs- 
effekte nur bei Ubergangen, an denen ein 3d-Elektron beteiligt ist, auf- 
treten. Beim Kupfer II-Spektrum wird aber dieser Sachverhalt durch 
die extremen St6rungen etwas verwischt. Inwieweit unsere Annahme, 
daB ein verhaltnismaBig groBer Kopplungseffekt beim Ubergang 
4s—4p auch im Kupfer II-Spektrum auftritt, ware noch durch weitere 
Messungen zu tiberpriifen. Dies soll in nachster Zeit geschehen. 
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Eine Abschatzung 
des von einem nichtkugelsymmetrischen 
Mesonenzustand hervorgerufenen Beitrags 
zur Kernpolarisation bei Mesonenatomen 


Von 


W. GREINER und H. MARSCHALL 


(Eingegangen am 24, August 1961) 


Das in einem nichtkugelsymmetrischen Zustand befindliche Myon eines Mesonen- 
atoms bewirkt eine Deformation der Kernoberflache. Die von dem Meson hervor- 
gerufene Polarisation des Kerns erhalt so einen Anteil, welcher durch ein induziertes 
Quadrupolmoment bedingt ist. Dieser wird hier abgeschatzt. Fiir den bei Abwesen- 
heit des Myons kugelsymmetrischen Pb-Kern erhalt man eine Energieverschiebung 
des 1p-Terms um rund 4 keV. 


1, Einleitung 


Der kollektive Anteil der in einem js-Mesonenatom auftretenden 
Kernpolarisation ist neulich im Rahmen des Jensen-Steinwedel-Modells 
diskutiert worden; die Rechnungen sind bei konstant gehaltenem Kern- 
radius durchgefiihrt!. LaBt man diese Voraussetzung fallen, so bewirkt 
das in einem nichtkugelsymmetrischen Zustand befindliche Myon eine 
Deformation der Kernoberflache, wodurch im Kern ein Quadrupol- 
moment induziert wird. Die dadurch bedingte — vom Kern- und Meso- 
nenzustand abhangige Quadrupolwechselwirkungsenergie liefert einen 
Beitrag zu der von dem Meson hervorgerufenen Kernpolarisation. In 
der nachstehenden Arbeit wird dieser Quadrupolanteil des Polarisations- 
effektes fiir den — ohne Beeinflussung durch das Myon — kugelsymme- 
trischen Pb-Kern abgeschatzt. 


2. Die Formulierung des Problems 


Die Oberflache des durch das Myon deformierten Kerns beschreiben 
wir im kerneigenen Koordinatensystem &, 7,¢ — wobei¢ in die Richtung 


des gegebenenfalls vorhandenen Kernspins zeigt — durch den von # 
abhangigen Kernradius 
R(P) =Ro [A + %0 + %20 Ye0(¥)] mit ao< 1. (1) 


1 GREINER, W.: Z. Physik 164, 374 (1961). 
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Den Parameter %» benutzt man zur Festhaltung des Kernvolumens bei 
der Deformation?. Man findet nach einfacher Rechnung 


2 
ae o- , also ist wegen %9<1 auch a%.)9<1. (2) 


Die bei der Kugelgestalt des Kerns vorhandene Oberflachenenergie c A% 
wachst mit zunehmender Deformation des Kerns und zwar gilt? 


E = Al(s + Si) cw 15 MeV 3) 
Ua 2n , : 


Wird daher die Deformation des Kerns erst durch das Myon hervor- 
gerufen, so tritt in der Energiebilanz Meson-Kern die Abanderung 


E,—cAt =c Ab 0 (4) 
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der Oberflachenenergie auf. 


Wir kénnen nun in vélliger Analogie zu den fritheren Rechnungen das 
Hamiltonsche Prinzip fiir das Gesamtsystem Meson-Kern formulieren?: 
Wir haben lediglich den Energieanteil (4) hinzuzufiigen und die nun zu- 
gelassene Deformation der Kernoberflache in den Integrationsgrenzen 
der weiteren Energiebeitrage zu beriicksichtigen. Zu dem friiher allein 
vorhandenen Parameter op der Protonendichte tritt jetzt als weiterer 
unabhangiger Parameter _%  hinzu, so daB sich die Variation auf op 
und a, erstreckt: 


R (20, 9) R (G20, (2) 
5| [a0 ‘i erdr 4+ — > fae’ [r ae fio ban nee 
° ae @) (5a) 
—@ [ aQ'r pray faa Pdr POLO OW)? +c AR So. wig 
jr—r'| 27 F 
0 
Dafiir schreiben wir abktirzend 
OW (Op a9) =0. (5b) 


Wie frither bedeuten gp(v) die Protonendichte des Kerns, ¢ =¢(op) die 
infolge der Entmischung von Protonen- und Neutronenfliissigkeit auf- 
tretende zusatzliche Energiedichte und @(t’) die Wellenfunktion des 
Mesons. Der Reihe nach beschreiben also die einzelnen Summanden, 
die Entmischungsenergie von Protonen- und Neutronenfliissigkeit, die 
Abanderung der ProtonenabstoBungsenergie, die Wechselwirkungs- 
energie Kern-Meson und die jetzt hinzugetretene Oberflachenenergie (4). 


2 Vel. etwa HEISENBERG, W.: Theorie des Atomkerns, Dokumentationsstelle 
der Max-Planck-Gesellschaft, Gottingen 1951. 
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Die in dem raumfesten Koordinatensystem «x, y, z notierten Integrations- 
grenzen R(%5,@) folgen aus der durch (1) gegebenen Berandungskurve 
R=R(%29,0) des Kerns durch die weiter unten durchgefiihrte Um- 
rechnung von dem kerneigenen auf das raumfeste Koordinatensystem. 
Nun ist nach (5) 


Oa, 
so daB 
ew ow 
ES pe: [oes (6a), (6b) 


folgen. Die erste Gl. (6a) fiihrt genau wie friiher zu einer Differential- 
gleichung, welche die Protonenverteilung im Kern mit dem Mesonen- 
zustand @(r) koppelt: 


2 2 

Aop — D*gp = =F" |G(x)|?, D?= 428 9. (7) 
0) bedeutet die (raumlich konstante) Nukleonendichte, K ~ 20 MeV ist 
die im Jensen-Steinwedel-Modell auftretende Energiekonstante. Im 
Gegensatz zu friher ist (7) nun fiir die durch den deformierten Kern 
vorgeschriebene Randbedingung R =R(a9,@) zu lésen, so daB op = 
Op(t, %9) folgt. Die Gl. (6b) liefert eine Bedingungsgleichung fiir «., und 
es ist das eigentliche Ziel der Arbeit, diese Gleichung aufzustellen. Wir 
wollen dies aber nur im Rahmen einer Abschatzung tun, welche wir im 
folgenden Abschnitt durchfiihren. 


3. Die Abschatzung der Deformation des Kerns 
und die Termverschiebung 


Die infolge der Entmischung von Protonen- und Neutronenfliissigkeit 
auftretende Termverschiebung betragt nach den friiheren Rechnungen 
fiir den 1s;-Term des Mesonenatoms etwa 1 keV*. Fir hoher gelegene 
Niveaus nimmt die Verschiebung rasch ab. Da uns hier nur nichtkugel- 
symmetrische Mesonenzustande — etwa das iiber dem 1s,-Zustand 
gelegene 1;-Niveau — interessieren, wollen wir eine Abschatzung der 
von dem Myon hervorgerufenen Kerndeformation unter Vernachlassi- 
gung der Entmischungsenergie durchfiihren: Der deformierte Kern 
werde durch ein homogen geladenes Rotationsellipsoid der durch (1) 
gegebenen Umrandung reprasentiert. Die Protonendichte ist dann die 
der volumengleichen Kugel: 


Fiir die erwiinschte Abschatzung kénnen wir also (7) auBer acht lassen 
und den ersten Term in der Energiebilanz (5) streichen. Im zweiten Term, 
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das ist die Abanderung der Coulombenergie bei der Deformation der 
homogen geladenen Kugel in das homogen geladene Rotationsellipsoid 
entnehmen wir W. HEISENBERG?: : 


LE eos ag ; fi c30 . (8) 


In dem dritten Term von (5) haben wir verabredungsgema8 nur den 
Quadrupolanteil der Wechselwirkung Meson-Kern zu beriicksichtigen. 
Bezeichnen wir daher mit V,(t) den Quadrupolanteil des von dem Ellip- 
soid erzeugten Potential, so haben wir den Energieanteil 


Wo =—ef V(t) |@Wl2¢z, Volt) =Volr,9, ») (9) 


zu berechnen. Das im vraumfesten Koordinatensystem gemessene 
Yo(r,9, ») gewinnen wir aus dem im kerneigenen System notierten 
Quadrupolpotential 


* 


1 P 
— firr2kR, 


Vo (1,0) =< ZeR§ a9 Yoo (9) ) ", (10) 
Re Dk 7k, 
mit Hilfe der Drehmatrizen D?),,, («By), wobei die Eulerschen Winkel 
a, B, y die Lage des einen Koordinatensystems relativ zum anderen fixie- 
renee sist 


Yoo (9) =X Doro (By) Yom, 9) - (11) 


Setzen wir y =0, so bedeuten « und # spharische Winkel, welche nun die 
Relativlage beider Koordinatensysteme festlegen. Solange | (t)|? unab- 
hangig von dem azimutalen Winkel @ ist, mtissen wir dies auch von Vy 
in (9) fordern, wenn nicht W, verschwinden soll. Im raumfesten Ko- 
ordinatensystem lautet dann das Potential wegen (10) und (11) 


1 


Pe pe ee 


Vo (7,0) =< Ze Ri a159P,(B) Yoo(O)} 
7 nip sri<ehen 
wobei Doo (f) = P,(B) benutzt ist. ' 

Fiir die durch das induzierte Quadrupolmoment bedingte Wechsel- 
wirkungsenergie folgt jetzt mit (12) und (9) 


3 
Wo=- 5 Zé? Ro X59 Py(B) X 
R, 


Ro” | | P (t)|? Yoo (O) 2? de + [ | P (v)|? Yoo (0) ce a 
0 Ry 


x 
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Mit den Energieanteilen (4), (8) und (13) bilden wir die in (5) eingefiihrte 
Energiefunktion 


2 2 7 2 
5 ey we WA ae: B ne Pe 
W=cAs 2 a a ie eA ae Dee's Fale) x 
RG 


R5> | |P() [2 Yoo(O) Pde + [ |PO2¥%0(0) SF 


yp 


x 


| (14) 


und fiihren die in (6b) vorgeschriebene Differentiation nach a, aus. 
Das Ergebnis ist die nachstehende Bestimmungsgleichung 


Ro lee) 


3 2 — 2 2 Vz 2 - 97 at 
ZA RG PB) [ | | ® (0) |? Ya (@) 2 de + fl@MP%0 + 
0 Ry 
%9 = ae Si “athe (GUS 
5 of ee = 
10” kp 


Die naherungsweise Berechnung von & , geschieht unter Vernachlassi- 
gung des Mesonenspins mit dem 2-Zustand 


EIN roe ag Z ne 
le) ee ae eg ae (16) 
2 3} a me 
auf welchen der endliche Kernradius — auch bei schweren Kernen — 


nur noch relativ schwachen EinfluB hat. Die Ausrechnung von (14) fiihrt 
dann zu 


. ___ E,/100 ( =z) FH y 
20 oe ee 3 Ze is 4 
10-— Ry 7) 
= 360 2c 20 —% 
ee 
Wa x Bi, Nn 


wobei x =R,A gesetzt ist und Ey =c? die Ruheenergie des Myons be- 
tragt. Ist a.) bekannt, so folgt die GroBe des induzierten Quadrupol- 
momentes nach der bekannten Formel 


O=2ZR X55. (18) 


Fiir Pb folgen mit (16) und (17) die Zahlenwerte a 9 =1,3 - 10? und 
Q=0,4barn, wenn P,(8) =1 gesetzt wird. Die Energieverschiebung 
des Gesamtsystems Meson — Kern folgt aus (14) zu 


W =(15,7 —11,0 —8,6) keV » —4 keV. 
Fiir U5 lauten die entsprechenden Zahlen 


Hsp = 1,1 AO Q = 05 barn, W =— 3,6 keV. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Die Abbildung magnetischer Feinstrukturen 
mit dem Faraday-Effekt* 


Von 
H. Borrscu und M. LAMBECK 
Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 3. Juli 1961) 


Magnetische Bereiche in diinnen Eisenschichten wurden mit Hilfe des Faraday- 
Effekts in einer mikroskopischen Anordnung mit hoher Auflosung und hohem 
Kontrast abgebildet. Durch Drehen der Einfallsebene des Lichtes kann die Rich- 
tung der Magnetisierung in den einzelnen Bereichen festgestellt werden. Dabei 
wurde der Ubergang der Feinstruktur der Bereichsgrenzen in die Unterbereiche 
sowie ihre Veranderung durch ein aufBeres Feld beobachtet. 


1. Einleitung 


WeiBsche Bereiche in diinnen ferromagnetischen Schichten sind 
durch die Methode der Bitter-Streifen!, der elektronenoptischen** und 
der magnetooptischen Methoden (Faraday-** und Kerr-Effekt®) beob- 
achtbar geworden. 

Mit der Bitter-Magnetpulver-Methode werden die Gradienten des 
auBeren Feldes an den Bereichsgrenzen sichtbar gemacht. Bei den 
elektronenoptischen Methoden bewirken innere und auBere Felder ge- 
meinsam die Ablenkung der Elektronen durch die Lorentz-Kraft und 
erzeugen so die Bildkontraste. Mit Hilfe des Faraday-Effekts wird die 
Verteilung der Magnetisierung selbst der Beobachtung zuganglich. Uber 
die weitere Entwicklung der Methode und damit erzielte Beobachtungen 
soll hier berichtet werden. 


* Vorgetragen auf der Tagung der Berliner Physikalischen Gesellschaft am 
21.4. 1961. 

1 ELscHER, B., u. D. UNanest: Z. Naturforsch. 11a, 98 (1956). — WILLIams, 
H.J., and R.C.SHERWoop: J. Appl. Phys. 28, 548 (1957). — METHFESSEL, S., 
S. MIDDELHOEK u. H. THomas: IBM J. 96, April 1960. 

2 Boerscu, H., u. H. Rairn: Naturwissenschaften 46, 574 (1959). 

3 Boerscu, H., H. RairH u. D. WoHLLEBEN: Z. Physik 159, 388 (1960). — 
REIMER, L.: Z. angew. Phys. 13, 143 (1961). — Fucus, E.: Z. angew. Phys. 13, 
157 (1961). — FELDTKELLER, E.: Z. angew. Phys. 13, 161 (1961). 

4 Fow er jr., C.A., and E.M. Fryer: Phys. Rev. 104, 552 (1956). — Borrscu, 
H., M. LAmMBEcK u. W. Rairu: Naturwissenschaften 46, 595 (1959). 

5 Borerscu, H., u. M. LAMBECK: Z. Physik 159, 248 (1960). 

° FowLer jr., C.A., E.M. Fryer and J.R. STEVENS: Phys. Rev. 104, 645 (1956). 
Fow Ler jr., C.A., E.M. Fryer and D. TREves: J. Appl. Phys. 31, 2267 (1960). 
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2. Experimentelle Voraussetzungen 


* Fiir das Zustandekommen der F araday-Drehung ist nur die Magneti- 
sierungskomponente in Fortpflanzungsrichtung des Lichtes wirksam. 
Um die in Schichtebene liegende tangentiale Magnetisierung-zu unter- 
suchen, mu daher die Beleuchtungsrichtung gegen die Schichtnormale 
geneigt werden*. Zur Erzielung hoher Auflisung iiber das ganze Ge- 
sichtsfeld wird daher — im Gegensatz zu friiheren Verfahren — die 
Schicht senkrecht zur optischen Achse des abbildenden Systems ange- 
ordnet, jedoch einseitig schrag beleuchtet® (vgl. Fig. 1) (Objektiv- 
apertur 0,75). 

In der Schicht mégen Bereiche verschiedener Magnetisierungsrich- 
tung vorliegen. Je nach ihrer Orientierung zur Beleuchtungsrichtung 


\e 7 

aS: . 

Z SIcht Beobachtungs - 
Polarisator Analysator ebene 

Fig. 1. Abbildung von Magnetisierungsstrukturen mit schiefer einseitiger Beleuchtung 


erzeugen sie jeweils verschieden groBe Winkel der Faraday-Drehung. 
Das Licht, das einen Bereich gr6Bter Drehung durchsetzt hat, wird 
durch den Analysator ausgeléscht. Dazu wird der Analysator** nicht 
in exakt senkrechte Stellung zum Polarisator** gebracht, sondern um 
den gr6Bten auftretenden Drehwinkel gegen diese Stellung verdreht. 
Auf diese Weise wird maximaler Kontrast sowie eine eindeutige Zu- 
ordnung von Magnetisierung und Kontrast erreicht. Die anderen Be- 
reiche werden dann mit um so gr6Berer Intensitat abgebildet, je gréBer 
der Winkel ihrer Magnetisierungsrichtung gegen die des ausgewahlten 
Bereichs ist. 

Der Kontrast der Magnetisierungsstrukturen wird verringert, wenn 
noch andere Einfliisse den Polarisationszustand des Lichtes andern. Um 
z.B. eine elliptische Polarisation des Lichtes durch die Metallschicht 
zu verhindern, wird die Schwingungsebene des Polarisators in die Ein- 
fallsebene oder senkrecht dazu gelegt. Um die azimutabhangige Drehung 
der Polarisationsebene durch die gekriimmten Glasflachen des Objektivs 
zu vermeiden, wird der Analysator zwischen Objektiv und Objekt an- 
geordnet. 


* Bei senkrechter Beleuchtungsrichtung werden nur die Magnetisierungs- 
komponenten wirksam, die normal zur Schicht gerichtet sind. 
xx Fa, E. Kasemann, Oberaudorf a. Inn. 
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3. Ermittlung der Magnetisierungsrichtung 


a) Methode. Da fiir die Faraday-Drehung nur die in Lichtrichtung 
liegende Komponente der Magnetisierung wirksam ist, wird die groBte 
Drehung von den Bereichen verursacht, deren Magnetisierung in der 
Einfallsebene des Lichtes hegt. Bei 
festem LEinfallswinkel hat daher 
eine Drehung der Einfallsebene um 
die optische Achse Anderungen des 
Bildkontrastes zur Folge. Aus diesen 
Anderungen kann auf die Richtung 
der Magnetisierungsvektoren ge- 
schlossen werden. 


Objektebene 


Eintalls- 


: é ebene 
Das Objekt bestehe z.B. aus . ne 
zwei Bereichen mit antiparallelen ys | 
Magnetisierungsrichtungen. In der  4e/euchtungs- optische 
richtung Achse 


in Fig.2 dargestellten Situation : ; 
a , A Fig. 2. Einfallsebene und Beleuchtungsrichtung in 

haben beide Magnetisierungsrichtun- bezug auf die Magnetisierung (1; 2) des Objektes 

gen (1; 2) die gréBtmoglichen Kom- 

ponenten in Richtung bzw. in Gegenrichtung des Lichtstrahls und be- 

wirken daher beide die gré8tmogliche Faraday-Drehung. Nach dem 


a b Cc 


Fig. 3a—c, Abbildung einer einfachen Magnetisierungsstruktur bei Anderung der Beleuchtungsrichtung. Die 
Pfeile geben hier und in den Fig. 4, 5, 6, 9 die Projektion der Beleuchtungsrichtung auf die Objektebene 
an (200: 1) 

Vorhergehenden ist der Polarisator gegen den Analysator so gedreht, daB 
vollstandige Ausléschung z.B. fiir den Bereich 1 eintritt, dann ist (vgl. 
Fig. 3a) maximaler Kontrast zwischen 1 und 2 vorhanden. Wird die 
Finfallsebene um 90° gegen die in Fig. 2 angegebene Richtung um die 
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optische Achse gedreht, so stehen beide Magnetisierungsrichtungen senk- 
recht auf der Einfallsebene, besitzen keine Komponente in Richtung des 
Lichtstrahls und rufen daher keine Drehung und keinen Kontrast hervor 
(vgl. Fig. 3b). Nach einer weiteren Drehung der Einfallsebene um 90° 
treten die gleichen Drehwinkel auf wie bei 0°, jedoch mit umgekehrtem 
Vorzeichen und mit umgekehrtem Kontrast (vgl. Fig. 3c). 


b) Unterbereiche. Nach elektronenoptischen Untersuchungen? kén- 
nen die ,,Hauptbereiche‘‘ unter Umstanden in Unterbereiche (Sub- 
strukturen) aufspalten. In diesen Unterbereichen sind die Magnetisie- 


i oe 


Frojektion der Beleuchtungsrichtung aut die Objektebene 


Hauprbereichsgrenzen 


Unterbereichsgrenzen 


Lildkontraste 


Fig. 4. Bildkontraste einer Magnetisierungsstruktur mit Unterbereichen bei verschiedenen 
Beleuchtungsrichtungen. (6 = const) 


rungsrichtungen abwechselnd um kleine Winkel gegeneinander gedreht, 
so da8 Komponenten quer zur urspriinglichen Hauptmagnetisierungs- 
richtung auftreten. Diese Querkomponenten kénnen ungeandert durch 
die Grenzen der Hauptbereiche hindurchgehen. Das Schema einer der- 
artigen Magnetisierungsstruktur ist in Fig. 4 dargestellt. 

Diese elektronenoptisch festgestellten Magnetisierungsstrukturen mit 
Unterbereichen konnten jetzt auch mit der hier behandelten Methode 
beobachtet werden. Die Praparate bestanden aus isotropen Eisen- 
schichten *, die einer Vorbehandlung durch ein tangentiales magnetisches 
Wechselfeld unterzogen worden waren. 


* Die Schichten wurden durch Aufdampfen auf geheizte Glasplatten (300° C) 
hergestellt. Dicke 800 A. 
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a b c 


Fig. 5a—c. Abbildung einer Magnetisierungsstruktur mit Unterbereichen bei verschiedenen 
Beleuchtungsrichtungen (210: 1) 


Fig. 6. Kontrastinderungen einer Magnetisierungsstruktur mit Unterbereichen bei verschiedenen Beleuch- 
tungsrichtungen. Projektion der Beleuchtungsrichtung der einzelnen Aufnahmen ist in der Bildmitte 
angegeben (320: 1) 


Je nach Beleuchtungsrichtung sind im Idealfall dann die in Fig. 4 
angegebenen Bildkontraste zu erwarten. Die Zahlen geben relative 
Intensitaten an fiir den Fall, daB die Intensitaten 0 bzw. 100 auftreten, 
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wenn die Projektion der Beleuchtungsrichtung auf die Objektebene 
parallel zu einer Richtung der Magnetisierung liegt. 


Fig. 5 zeigt Aufnahmen einer solchen Bereichsstruktur bei ver- 
schiedenen Beleuchtungsrichtungen. Die Bildkontraste andern sich ent- 
sprechend der schematischen Darstellung in Fig. 4. Daher werden in 
Fig. 5a im wesentlichen die Hauptbereiche gekennzeichnet, wahrend in 
Fig. 5c die Unterbereiche 
hervortreten. 

Zur genaueren Ermitt- 
lung der Magnetisierungs- 
richtung in den einzelnen 
Bereichen wurden syste- 
matisch Aufnahmen unter 
verschiedenen _Beleuch- 
tungsrichtungen _herge- 
stellt. Eine solche Auf- 
nahmereihe ist in Fig. 6 
so angeordnet, daB die 
Projektion der Beleuch- 
tungsrichtung von der 
Mitte des Bildes zu 
dem betreffenden Bildaus- 
schnitt gerichtet ist. 

Die Intensitatsande- 


? a Fig. 7. Aus Fig. 6 ermittelte Magnetisierungseinrichtungen. Die 
rung beim Ubergang von Pfeile geben die Richtung der Magnetisierung in den Gebieten 


* oho an, in denen die Pfeilspitzen liegen. Die Grenzen der Haupt- 
ae Beleuchtungsrich bereiche und einiger Unterbereiche sind zur Verdeutlichung 


tung zur antiparallelen ist nachgezeichnet (680: 1) 

am gréBten, wenn die Pro- 

jektion der Beleuchtungsrichtung genau in Richtung der Magnetisierung 
liegt. Im Fall der Hauptbereiche trifft dies bei den Bildern Mitte oben 
und Mitte unten zu, fiir die Unterbereiche ist die Magnetisierungs- 
richtung durch Interpolation zwischen den dargestellten Aufnahmen zu 
ermitteln. In Fig. 7 sind die so gewonnenen Richtungen der Magneti- 
sierungsvektoren in den Hauptbereichen und einigen Unterbereichen 
dargestellt. Es konnen Schwankungen der Hauptmagnetisierungsrichtung 
bis zu 90° stattfinden. 


c) Bereichsgrenzen. Fig. 8 stellt Fig. 5c in staérkerer VergréSerung 
dar. Danach sind die Grenzen der Hauptbereiche, die in Fig. 5a stetig 
und gradlinig erscheinen, von zahlreichen Querkomponenten der 
Magnetisierung unterbrochen. Feinstrukturen der Wand sind schon vor 
einiger Zeit mit Hilfe der Methode der Bitter-Streifen festgestellt und als 
,» Spikes‘‘ bezeichnet worden. Diese schienen in geringer Entfernung 
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von der Wand abzubrechen. Die Fig. 5 bis 8 zeigen, daB diese Richtungs- 
schwankungen der Magnetisierung im gesamten Schichtgebiet, auch 
weit von den Hauptbereichsgrenzen entfernt, auftreten kénnen. Durch 
diese Aufnahmen wird der enge Zusammenhang zwischen den Fein- 
strukturen der Wand und den Unterbereichen deutlich. 

Die Intensitatsverteilung in Nahe der Wand ist dadurch gekenn- 


zeichnet, daB abwechselnd helle und dunkle Gebiete in fast periodischer 
Folge auftreten. Bei der in Fig. § angewandten Beleuchtungsrichtung 


Fig. 8. Fig. 5c in starkerer Vergr6Berung (500: 1) 


bedeutet dies, daB in jedem dieser hellen bzw. dunklen Gebiete die 
Magnetisierung eine Komponente senkrecht zur Wand besitzt. Die 
hellen und dunklen Gebiete sind daher als Abbildung von Néel-Wanden 
anzusehen, in denen der Ubergang der Magnetisierung zwischen den 
Hauptbereichen in der Schichtebene erfolgt. Die abwechselnde Folge 
von hellen und dunklen Ubergangsgebieten langs einer Hauptbereichs- 
grenze zeigt, da die Néel-Wande abwechselnd antiparallel gerichtet 
sind. Dies stimmt mit dem Modell von Huser, SMITH und GoopEN- 
ouGH’ tiberein. Legt man dieses Korkziehermodell zugrunde, so miiBte 
bei der Beobachtung mit Bitter-Streifen an jedem zweiten Hell-Dunkel- 


Ubergang ein ,,Spike‘‘ auftreten. 


” Huser jr., E.E., D.O. Smitu u. ‘J.B. GoopENoueH: J. Appl. Phys. 29, 294 
(1958). Vgl. auch Prutton, M.: Phil. Mag., V. Ser. 8, 625 (1960). 
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d) Ummagnetisierung, Die Verdnderung einer Magnetisierungs- 
struktur mit Unterbereichen durch die Einwirkung eines auBeren Feldes 
ist in Fig. 9 dargestellt. Das von links nach rechts zunehmende Feld 
bewirkt die Ummagnetisierung senkrecht zur urspriinglichen Haupt- 
magnetisierungsrichtung. Nach Fig.9 nimmt die neue Richtung der 
Magnetisierung ihren Ausgang von den bereits im feldfreien Zustand vor- 
handenen Querkomponenten in Nahe der Wand. Dies ist insofern ver- 


4,5 
Richtung des auferen Feldes —>> 


Fig. 9. Ummagnetisierung einer Magnetisierungsstruktur um 90°. Die Zahlen geben die Feldstarke in Gau8 an 
(250; 1) 


standlich, als ein Teil dieser Gebiete bereits Komponenten in der neuen 
Feldrichtung besitzt und dadurch energetisch bevorzugt ist. 

Der rechte untere Teil des Bildes zeigt bei Beleuchtung in Feld- 
richtung eine fast véllige Ummagnetisierung. Dagegen laBt das rechte 
obere Bild erkennen, da8 noch immer starke Komponenten in der ur- 
spriinglichen Hauptmagnetisierungsrichtung vorhanden sind. Diese ver- 
schwinden erst bei héheren Feldstaérken durch Drehprozesse. Die Um- 
magnetisierung um 90° beginnt bei einer kleineren und endet bei einer 
gréBeren Feldstarke als bei der Ummagnetisierung um 180°. 


Wir danken Herrn M. Watpscumipr fiir seine Hilfe bei der Herstellung der 
Schichten. 
Die Arbeit wurde durch ERP-Mittel gefordert. 
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Aus dem Physikalischen Institut der Akademie der Rumanischen Volksrepublik, 
Bucuresti 


Uber die Randbedingungen in der Theorie 
der Oberflichenleitung von Halbleitern 


Von 
G. CIOBANU 


Mit 11 Figuren im Text 
(Eingegangen am 25. April 1961) 


Es werden die Randbedingungen untersucht, die die Verteilungsfunktion jener 
Ladungstrager erfiillen miissen, die sich im Raumladungsgebiet an der Oberflache 
von Halbleitern befinden. Die Verteilungsfunktion wird fiir den Fall von Halb- 
leiterschichten und Halbleiterdrahten berechnet. 


1. Einleitung 


Das Studium der Transporterscheinungen in der Raumladungsschicht 
an der Oberflache von Halbleitern oder in diinnen Schichten und in 
Halbleiterdrahten setzt die Kenntnis der Randbedingungen fiir die Ver- 
teilungsfunktion der Ladungstrager an der Halbleiteroberflache und an 
den inneren Potentialwanden voraus. Diese Frage verdient um so mehr 
untersucht zu werden, als je nach der Wahl der unabhangigen Verander- 
lichen, in denen wir die Verteilungsfunktion berechnen wollen, mehrere 
Moglichkeiten betreffs der Anwendung dieser Randbedingungen ent- 
stehen kénnen. Obwohl es auf diesem Gebiet schon eine reiche Literatur 
(besonders tiber Halbleiter mit ebener Oberflache)!~” gibt, wurde noch 
in keiner Arbeit die Moglichkeit untersucht, die Verteilungsfunktion in 
verschiedenen unabhangigen Verdnderlichen auszudriicken und die 
Randbedingungen entsprechend zu betrachten. 

Infolge des Bestehens der Raumladungsschicht an der Halbleiter- 
oberflache, werden wir die Verteilungsfunktion der Ladungstrager im 
thermodynamischen Gleichgewicht in der Form 


ae Nea 
p= Cem ee (1.1) 


1 SCHRIEFFER, J.R.: Phys. Rev. 97, 641 (1955). 

2 ZEMEL, J.N.: Phys. Rev. 112, 762 (1958). 

3 FLIETNER, H.: Ann. Physik 3, 396 (1959). 

4 AmituH, A.: J. Phys. Chem. Solids 14, 271 (1960). 

° GREEN, R.F.: J. Phys. Chem. Solids 14, 291 (1960). 

§ GREEN, R.F., D.R. FRANKL u. J.N. ZEMEL: Phys. Rev. 118, 967 (1960). 
? CroBANU, G., and N. Croiroru: Proc. Semiconductor Conf. Praha 1960. 
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schreiben. g(> 0) ist die Elementarladung, (1) das elektrische Potential 
im Halbleiter und y, der Wert des Potentials an der Oberflache des Halb- 
leiters. 

Beim Anlegen eines elektrischen Feldes andert sich die Verteilungs- 
funktion und geniigt der Transportgleichung von BoLtzMANN, welche 
im stationaren Zustand folgendermaBen lautet 


w-grad,/ +a- grad, f=— + : (1.2) 


t ist die Relaxationszeit im massiven Halbleiter, » und a die Geschwin- 
digkeit und Beschleunigung der Trager. 


Yltsts 


Le 
& g we 
= J*0 
Ey 
9% 
3 Ey 
Ye 
Fig. 1. Energieband-Schema im Falle g A4y>0 Fig. 2. Energieband-Schema im Falle g Ay<0 


Ublicherweise setzen wir 
mit f,(v, 7) < fo. fe, r) =f, +h"), (1.3) 


Da das parallel zur Oberflache angelegte elektrische Feld gewéhnlich 
klein ist, k6nnen wir auch schreiben 


OF ARE Of 
an, 00x an, Un > (1.4) 


wo a, und v, die zur Oberflache parallelen Komponenten der Beschleu- 
nigung und Geschwindigkeit sind. 

Im folgenden werden wir uns auf den Fall beschranken, in welchem 
der Halbleiter sich nur in einem elektrischen Felde befindet. Zugelassen 
wird die Méglichkeit der gleichzeitigen Existenz von zur Oberflache 
parallelen und normalen elektrischen Feldern; letzteres kann sowohl 
das elektrische Feld der Oberflachenraumladung des Halbleiters als auch 
ein 4uBeres Feld einschlieBen. In der hier behandelten Frage andert das 
Vorhandensein eines zur Halbleiteroberflache normalen magnetischen 
Feldes den Gedankengang nicht. 

Betrachten wir einen Halbleiter vom Typ ,,p‘‘, so werden wir infolge 
der Symmetrie des Problems ein Energiebander-Schema laut Fig. 1 und 2 
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beniitzen, worin E, und E, die Energiebandrander, E; und E; die Fermi- 
Kante und die Fermi-Kante bei Eigenleitung, y) den Wert des elektri- 
schen Potentials bezeichnen. 

Wie aus Fig. 4 ersichtlich, ist immer die Differenz ¢(y,—y(r))> 0. 
In Fig. 2 ist hingegen dieselbe GréBe g(y,—y(r))<0. Im Falle der 
Fig.1, entsteht an der Oberflache eine Erschépfungsschicht, wobei 
natiirlich eine Inversionsschicht vorliegen kénnte. Im Falle der Fig. 2 
haben wir eine Anreicherungsschicht. Bei Halbleiterschichten sind Fig. 4 
und 2 symmetrisch zur Schichtmittelebene. 

Wir setzen voraus, daB die Ladungstrager, welche an der Oberflache 
des Halbleiters gestreut werden, sich in zwei Kategorien einteilen lassen: 
ein Bruchteil w wird spiegelnd reflektiert, der Rest (1 —w) wird voll- 
kommen diffus gestreut. Was die Ladungstrager betrifft, welche an die 
Potentialwand stoBen, so werden diese spiegelnd reflektiert und somit ist 
w=1. Die Energieflachen werden kugelformig angenommen. 


2. Halbleiter mit ebener Oberflache 

Die Oberflache des Halbleiters sei durch die Ebene x =0 gegeben. 
Im Falle einer Halbleiterschicht wird die zweite Oberflache durch die 
Ebene x =2d bestimmt. Wir bezeichnen weiterhin mit E, (= konst.) 
das parallel zur Oberflache angelegte elektrische Feld und mit EF, (x) das 
elektrische Feld senkrecht zur Oberflache. Wie bekannt, erhalt man die 
Funktion E(x) durch Auflodsung der Poissonschen Gleichung. Dement- 
sprechend kénnen wir unter Beriicksichtigung von (1.1), (4.3) und (1.4) 
die Gl. (1.2) folgendermafen schreiben: 


Uv 


Of(%, Ux) — G@Ex(*) Of(% x) , Ales) _ A 
cies cae cat bs 
wo wir mit f? die GroBe — ais bezeichnet haben. 


Das charakteristische System der Gl. (2.1) ist: 


dx tie) mM adv» taf (%, Vx) 4 
Ux qE, (4%), fy (%, 0%) — ft - ve 
Durch Integrieren der ersten Gleichung erhalten wir: 
é= 3m, + 9(p,— (x), (2.3) 


welche uns den Ubergang von den ,,natiirlichen‘‘ Veranderlichen (%,,V) 
sowohl zu (x, ¢) als auch zu (v,, ¢) erméglicht. 


b | 


Indem wir (2.3) und (2.2) bentitzen, erhalten wir fiir /, 


wh qEx (Vx, é) Of, (vx, €) fy (vx, €) f$ 
m aie ~ inte ane a a 2 (2.4) 
V, (x, &) tN €) ! shee Am i (2.5) 


Randbedingungen in der Theorie der Oberflachenleitung 187 


Hierzu ist zu bemerken, da8 f? nur von ¢ abhangt, wenn wir (2.3) 
anwenden. Aus derselben Gl. (2.3) folgt, daB fiir ein gegebenes x, v, (x, €) 
sowohl positiv als auch negativ sein kann, woraus laut Gl. (2.5) hervor- 
geht, daB 7, (x, «) eine vielfaltige Funktion von x ist, welche Zwei Ver- 
zweigungen je nach den beiden Werten von v,(x, ¢) hat. 

Wie bekannt, kann das elektrische Feld E, der Raumladung im Falle 
des Halbleiters mit ebener Oberflache in Form einer Funktion des 
Potentials y® erhalten werden, so daB laut (2.3) E,(v,, ) =E(—,, €) 
gilt. 

Die Lésungen von (2.4) und (2.5) kénnen in folgende Form gebracht 


werden: be 
flor, &) =f f — ®, (2) exp | ve | (2.6) 


qT , 
—E 
0 a x (Ux, &) 


h(n) =f f — ®,(8) exp + f Sea (2.7) 


%y 


wo x, eine Konstante ist, welche nachstehend festgelegt werden wird, 
die Funktionen ®, und ®, jedoch aus den Grenzbedingungen bestimmt 
werden miissen. Wir bemerken, daB die beiden Lésungen (2.6), (2.7) 
ineinander iibergehen, wenn wir die erste Gleichung des charak¢eristi- 
schen Systems (2.2) anwenden und %, aus v,(x, c) =0 bestimmen. 

Fiir die Anwendung der Grenzbedingungen werden wir uns der 
graphischen Darstellung der Funktion ¢ aus (2.3) bedienen. Je nachdem 
wir beabsichtigen, die Funktion /, in den Veranderlichen (v,, ¢) oder 
(x, €) auszudriicken, werden wir die Darstellung von ¢ als Funktion von 
v, bzw. von x mit x bzw. mit v, als Parameter bentitzen. Wir bezeichnen 
mit Ap die Differenz (y,—wyp ). Im Falle der diinnen Halbleiterschicht 
ist zu bemerken, da8 wy vom Potential im massiven Halbleiter verschieden 
sein kann. In diesem Falle werden wir durch y) den Wert von w(x) in 
der Mittelebene der Schicht verstehen, also py) =y(d). 

Die schraffierten Flachen in Fig. 3 und 4 entsprechen den Existenz- 
gebieten der /,-Funktion.. In den Fig. 3a und 4a entspricht die mit 
(x =0) bezeichnete Kurve dem Wert x =0 in Gl. (2.3), die mit (x =L) 
bezeichnete einem sehr groBen Wert von x (fern der Oberflache) im Falle 
des unbegrenzten Halbleiters oder dem Wert x =d (Mittelebene) im 
Falle der Halbleiterschicht. Laut Fig.1 und 2 behalt die Differenz 
(. —y (x) das Vorzeichen bei, wenn x sich von 0 bis oo bzw. bis d andert. 

Daraus ergibt sich die Existenz der beiden Grenzkurven in den er- 
wahnten Abbildungen. Ahnliche Betrachtungen gestatten uns, Fig. 3b 
und 4b zu entwerfen. 


8 Kincston, R.H., and S.F. NeustapTErR: J. Appl. Phys. 26, 718 (1955). 
Z. Physik. Bd. 165 13b 
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Es seien +v,,=+ \/22 , bzw. +¥,9=+ \/2 (e —qAy) die Werte 
von v,(%, €) aus (2.3) auf der Kurve (x =0) bzw. der Kurve (% =L) 
(Fig. 3a, 4a), wobei unter v,,, U,9 die positiven Werte der entsprechenden 
Wurzeln zu verstehen sind. 


Fig. 3a u. b. Graphische Darstellung der Beziehung (2.3) im Falle g4y>0. a e(vz); b e(x) 


Untersuchen wir zuerst den Fall Ay> 0 (Fig. 3a, 3b). GemaB Fig.3, 
haben wir zwei Kategorien von Tragern zu betrachten: jene, fiir die 
0<e<q Ay, und jene, fiir die e>g Ay gilt. 


Fig. 4a u. b. Graphische Darstellung der Beziehung (2.3) im Falle g4y<0. a (vz); b e(x) 


Um die durch (2.6) gegebene Funktion f, (v,, ¢) zu bestimmen, be~ 
dienen wir uns der graphischen Darstellung 3a. Betrachten wir zuerst 
die Trager, fiir die 0<e<q Ay ist, so muB die Funktion /,(v,, ¢) die 
Bedingung der teilweise spiegelnden Reflexion auf der Flache x =0, also 
fiir v, =v,, erftillen. Wenn wir uns langs der Geraden ¢e =konst. bewegen, 
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so bestimmt die Kenntnis von f, (v,, ¢) im Punkte C diese Funktion langs 
der ganzen Strecke CD. Die Randwertbedingung nimmt die Form“ 


hh zs, é) = wf (— 2,5, €) (2.8) 
an. 
Aus (2.8) und (2.6) folgt sogleich: 
aes . A 0) “i 
f, (vz, €) =fi{1 1—w-exp[—2K(v,,, €)] re 


(2.9) 
x exp [K(v., €) —K(0,,,¢)]}, 0<ex<qAy, 


wo davon Gebrauch gemacht wurde, daB E,(v,, ¢) = E,(—»,, €) ist, 
wahrend die Funktion K(v,. ¢) durch 


Ug 


dv 
K(v,, 6) = f a : (2.10) 


E.(v 
0 a (Ux, €) 


definiert ist. 

Um die Funktion /,(x, «) fiir dieselbe Kategorie von Tragern, also 
mit 0<e<q Ay, zu bestimmen, miissen wir in Betracht ziehen, daB sie 
vielfaltig ist, da sie zwei Verzweigungen hat. 

Bewegen wir uns gemaB Fig. 3b langs der Geraden ¢ = konst. auf 
der Strecke C D, so ist die Kenntnis von /, (x, ¢) im Punkte C nicht mehr 
hinreichend fiir die Bestimmung beider Verzweigungen, so daB wir auch 
den Wert von /,(%, «) im Punkte D kennen miissen. Da der Punkt D 
sich auf der Kurve v,=0 befindet, bemerken wir, daB die Konstante x, 
aus (2.7) durch den Schnittpunkt der Geraden ¢ = konst. mit der Kurve 
é(x) bestimmt wird. Demnach befinden sich die Ladungstrager mit 
0<e<q Ay in der Potentialgrube an der Halbleiteroberflache. Wie wir 
wissen, geniigt die Funktion /, der Grenzbedingung der teilweise spie- 
gelnden Reflexion an der Oberflache x0 und jener der spiegelnden 
Reflexion an der Potentialwand x =x,. Diese Grenzbedingungen lauten 


oe (2.11) 
hi (%4, é) ae h (%1, é);, 
wo durch f# die beiden Verzweigungen von /,(x, ¢) bezeichnet wurden, 
die v,= 0 entsprechen. 

Aus (2.7) und den Bedingungen (2.11) erhalt man 


it (x, e) = {1 a exP LK (0, 2) — K(2, lh, 
fi (x, é) =o fi {1 eee ey ae ane a) exp [K(0, é) ae K(x, eI} ; (2.12) 


0<e<qAy, 
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x 


Kia,.6).= [ DOS (2.13) 


TU, (%', €) 


wo die Funktion 


eingefiihrt wurde. A 
Gehen wir nun zu dem Falle e>g Ay iiber. Wir werden zuerst die 

Funktion /,(v,, ¢) untersuchen und somit Fig. 3a bentitzen. Bewegen 
wir uns langs der Geraden ¢ = konst. auf der Strecke A B, so begegnen 
wir gemaB dieser Figur Gebieten, in denen die Funktion f, (v,, ¢) nicht 
existiert. Wenn wir also die Grenzbedingung kennen, die /,(v,, €) auf 
der Kurve (x =0) z.B. fiir v,,>0, erfiillen mu8, so wird uns diese Be- 
dingung nur auf der Strecke AA’ die Bestimmung von /, erméglichen, 
wahrend in den Punkten B oder B’ die Beniitzung einer anderen Grenz- 
bedingung nétig ist. Da sich der Punkt B ebenfalls auf der Kurve (x =0), 
jedoch im Gebiet v,,<0 befindet, so ist die in A oder B angewandte 
Bedingung dieselbe, so daB nur in den auf der Kurve (x =L) befindlichen 
Punkten A’ und B’ eine neue Grenzbedingung angewandt werden muB, 
um }, (v,, €) lings beider Strecken AA’ oder BB’ bestimmen zu kénnen.* 
Wenn wir eine Randbedingung an der Oberflache (x =0), also fiir v,>0 
beniitzen, dann ist, wie aus Anhang I ersichtlich, die zweite Randbedin- 
gung im Punkte B’ auf der Kurve (x =L) anzuwenden. Folglich werden 
wir als Punkte fiir die Anwendung der Grenzbedingungen das Paar 
(A, B’) wahlen. In A muB die Funktion f,(v,, «) der Bedingung der 
teilweise spiegelnden Reflexion (2.8) geniigen. Was den Punkt B’ be- 
trifft, so kénnen hier zwei Falle eintreten: der unbegrenzte Halbleiter 
und die Halbleiterschicht. Im Falle des unbegrenzten Halbleiters haben 
die Ladungstrager mit v,,<0 die Verteilungsfunktion des massiven 
Halbleiters®*®, Im Falle der Halbleiterschicht muB f, (v,, ¢) im Punkte B’ 
eine Symmetriebeziehung erfiillen®. 


Im Falle des unbegrenzten Halbleiters lauten re Randbedingungen 
in den Punkten AB’: 


a Uxs5 é) =w-f,(—Vyz,, i 
hl—r%0,8) =f. iit 
Diese Bedingungen ergeben zusammen mit (2.6) 
h (Vz, €) == fj ( =a (4 — w) exp [K(v,, €) — Uys» €) }}, 
v,>0 -(e>qAy). (2.45) 
hy; é) =f, UU 


Fir diese Kategorie von Tragern (e>q Ay) ist somit die Funktion 
f,(v,, €) in den beiden Gebieten mit v,>0 bzw. v,<0 verschieden. 


Im Falle der Halbleiterschicht lauten die Randbedingungen in A und B’ 


f, (2,5, €) =w- ANE Ge at 


hi x018) = h(—2%,0. @). (2.16) 
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Mit Hilfe dieser Bedingungen erhalt man 


he 6) =f — peck “x 


1 —w-exp [2(K (vy, €) — K (vzs, €))] 


é 


x exp [K(¥,, 6) —K(0,s, 8)]}, 0,20 
= = eae: 1 = ete = (2:17) 
f(s, €) Aft 1 — w-exp (2(K (vyo, €) — K (vz5, €))] 2 


x exp [K(v,, €) — K(v,,, €) + 2K (v,», el}, v,<0 
e>qAy. 


Zur Bestimmung der Funktion /,(x, e) fiir die Ladungstrager mit 
e>gq Ay beniitzen wir Fig.3b. Bewegen wir uns langs der Geraden 
é = konst. und ziehen in Betracht, daB /, (x, «) zwei Verzweigungen hat, 
so bemerken wir, daB von Neuem zwei Randbedingungen nétig sind. 
Die eine Bedingung stellen wir fiir die Oberflache auf, also im Punkte A, 
die zweite im Punkte B. Wenn der Halbleiter unbegrenzt ist, mu8 
f,(%, €) weit von der Oberflache (z.B. im Punkte B) denselben Wert wie 
im massiven Halbleiter haben (s. Anhang I). Im Falle der Halbleiter- 
schicht muB f,(x, «) in x =d die Symmetriebedingung erfiillen. 

Betrachten wir zuerst den unbegrenzten Halbleiter, so lauten die 


Randbedingungen it (0, 2) =w- fz (0,8), ! (2.18) 
fi (L, e) =ft. 
Aus (2.18) und (2.7) folgt: 
ft (x, e) =A {4 — (1 — w) exp [K(0, e) — K(a, dat Wey 2.19 
ft (%, €) =f, alt ei 


Dementsprechend lauten die Randbedingungen fiir die Halbleiter- 


schicht : S° é 
fi (0, phere ita (0, é), | (2.20) 
H(@,«)=AG@e). 
Die Beziehungen (2.20) und (2.7) ergeben: 
+ as ria babies . 
fi (%, j= Att 1 —w-exp [2(K (d, e) — K(0, €))] A 
x exp [K(0, e) —K(x, jy}. 
E ‘ 1—w (2.21) 
f(x 0) =f{1 1— w-exp [2(K (d, e) — K(0, €))] ms 


x exp [K(x, e) — K(0, ¢) —2K(d, al} 


e>qAy. 
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Im Falle g Ay<0 fiihrt eine Untersuchung der Fig. 4a und 4b, zu 
folgenden SchluBfolgerungen: die Trager mit g Ay< «<0 befinden sich 
in einer Potentialgrube und kénnen die Oberflache nicht erreichen, so 
da8B bei Gebrauch der Veranderlichen (v,, ¢) (Fig. 4a) die Grenzbedin- 
gungen 


h (Yz0, é) = fi(= tio é) (2.22) 
lauten; derart erhalt man aus (2.6) 
fio. 8) = his gAp<e<0. (2.23) 


Fir dieselbe Art von Tragern ermdéglicht uns Fig. 4b die Grenz- 
bedingungen in der Form 


ft (4%, €) =f (%,), 


3 (einseitig begrenzter Halbleiter) (2.24) 
hi (L, é) a3; fi » 


Ss fi (6) =e (m8) 
i (Mas € eta i! (Halbleiterschicht) (2.25) 
hi (d, é) =fi (d, é), 

niederzuschreiben. 


In beiden Fallen ergibt sich 
hagenh (2.26) 


Fiir die Trager mit e>0 gelten sowohl in dem in Fig. 4a als auch in 
dem in Fig. 4b dargestellten Fall die durch (2.15), (2.17), (2.19) und 
(2.21) gegebenen Funktionen /,. Im Falle der Fig. 4a beziehen sich die 
Grenzbedingungen auf die Punkte A und B’. 


3. Der Halbleiterdraht mit kreisférmigem Querschnitt 


Wir nehmen an, der Halbleiter sei vom ,,p‘‘-Typus, so daB die 
Energiebandschemen aus Fig. 1 und 2 giiltig bleiben. Dank der Symme- 
trie des Problems darf das Potential nur von 7, dem Abstand zur Draht- 
achse, abhangig sein. Mit E, sei das parallel zur Oberflache angelegte, 
mit E, das zur Oberflache senkrechte elektrische Feld bezeichnet. Unter 
Bentitzung von Zylinderkoordinaten sowohl im (x, y, z)-Raum, als auch 
im Geschwindigkeitsraum und mit Zuhilfenahme von (1.1), (1.3) und 
(1.4), kann (1.2) in die Form 


Ofy of 08. LBC Metts re ey 
P (= m \54 ¥ vg “ ES 5 (3-1) 


gebracht werden®. Dabei ist 9 seals, seis mit v, und vy ist die 
m Uz 


radiale bzw. die tangentiale Geschwindigkeit bezeichnet. 


® CIOBANU, G.: Fis. Twerdogo Tela 8, 2434 (1961). 
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, Das charakteristische System der Gl. (3.1) ist 


dy dv, ydvg _ t df, 


Vy F ‘v fp gee h- 2 (3.2) 


wobei mit F die Funktion 


i 63) 


bezeichnet wurde. 


Aus den ersten zwei Gleichungen des Systems (3.2) erhalten wir durch 
Integrierung 


ican (3.4) 
=m (or e | + a(y,—y(r)) =e, (3.5) 


was den Ubergang von den ,,natiirlichen‘‘ Veranderlichen (r, v,, vg) 
entweder zu den Veranderlichen (v,, e,7) oder zu der Veranderlichen 
(7, €,y) ermodglicht. Unter Beniitzung dieser Beziehungen und des 
Systems (3.2), kann (3.1) in eine der folgenden beiden Formen gebracht 
werden 


F(v,,e,7) ate em 4 fren = A (3.6) 
0 
DA, ae BS (3.7) 


durch deren Integrierung wir /, in den gewiinschten Veranderlichen er- 
halten kénnen. GemaB (3.4) und (3.5) ist f{ nur von e abhangig. 


Die Lésungen von (3.6) und (3.7) kénnen in die Form 


Ur 


fen 8.0) =A 4 —0(e.9 exp | if 7 I} (3.8) 


Uy, €, 1) 


Y 


dy’ 
fe Peaet nb tio 


Lol 


ie 4 iaR (! — (6,1) exp 


gebracht werden. 

Ebenso wie im Falle des Halbleiters mit ebener Oberflache sind die 
Funktionen ®, und ®, aus den Randbedingungen, denen die /,-Funktion 
geniigen mu8, zu bestimmen. Man bemerkt, da bei Beniitzung der 
ersten Gleichung des Systems (3.2) die Formel (3.9) unter der Bedingung 
in (3.8) tibergeht, daB 7, eine Wurzel der Gleichung »v,(7, ¢, 7) =0 ist. 
Da die Bedingung v,=0 eine Potentialwand bezeichnet, ersehen wir, 
daB 7, der Potentialwand entspricht. 

Wir bezeichnen mit y, das Potential im Zentrum des Drahtes und 
untersuchen nur den Fall diinner Drahte. Im Falle dicker Drahte 
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treten keine wesentlichen Unterschiede gegenitber dem Halbleiter mit 
ebener Oberflache auf. Tatsachlich geht bei groBen Drahtradien (3.1) 
in (2.1) tiber. 

Da », laut (3.5) bei gegebenem 7 bis auf das Vorzeichen bestimmt ist, 
wird die Funktion f, (7, ¢, 7) vielfaltig sein und, wie aus (3.7) ersichtlich 
ist, zwei Verzweigungen besitzen. 

Um die Funktionen ®, und ®, zu bestimmen, die in (3.8) und (3.9) 
eingehen, beniitzen wir die Schaubilder der durch (3.5) gegebenen Funk- 
tion «. Die graphischen Darstellungen entsprechen einem konstanten, 
von Null verschiedenen Wert von 7. Fir 7 =0 erhalt man Fig. 3 und 4. 


| 


é 


0 Vp 0 r, r=a P 
a b 
Fig. 5a u. b. Graphische Darstellung der Beziehung (3.5) im Falle gAy>0. a e(vy); b e(r) 


Wie im Falle der Halbleiter mit ebener Oberflache sind je nach dem 
Vorzeichen von Ay zwei Falle zu unterscheiden. 

Ist Ay>0, so sind beide v-abhangigen Glieder in Gl. (3.5) fiir be- 
liebige zwischen 0 und a (Radius des Drahtes) liegende Werte von 7 
positiv. Dementsprechend erhalten wir in der (v,, e)-Ebene die Fig. 5a, 
wobei die unterste Kurve fiir r=a gilt. In der (7, e)-Ebene nimmt 
monoton mit 7 ab und erreicht fiir 7 =a den Wert 4 

a 
Kurve entspricht (v, =0), so daB man die Fig. 5b erhalt. [Zu bemerken 
ist, daB die Konkavitat der Kurve (v, =0) in Fig. 5b fiir das Nachfolgende 
nicht ausschlaggebend ist. | 


Die unterste 


Im Falle Ay<0 treten auch Werte e< oe auf. Die Ableitung 
ig 
& ee verschwindet fiir <4, (ry = a so daB fiir 


1 my? 
4 oxy 
2 q rw 272 ’ 
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€ (7) abnimint, 


é(7) wachst. 


___ Diese Betrachtungen fiihren zum Schlu8, da8 ein ey;, vorhanden ist, 

welches je nach dem Potential positiv oder negativ sein kann. Es kann 

vorkommen, daB die Gleichung (¢ a ==0 keine Lésung fiir 0<7r<a 
Ur, 

zulaBt; in diesem Falle gibt es kein ¢,;,, so daB die graphischen Dar- 

stellungen der Funktion ¢ der Fig. 5 entsprechen. Im allgemeinen Fall, 

wenn dieses Minimum vorhanden ist, erhalten wir Fig. 6a, 6b. 


Enin 
a b 
Fig. 6a u. b. Graphische Darstellung der Bezichung (3.5) im Falle gAy<0. a e&(v¢); b e(r) 


Um nun die Funktionen ®, und ®, aus (3.8) und (3.9) zu bestimmen, 


bezeichnen wir mit v,, den positiven Wert der Wurzel +- ree 
und untersuchen zuerst den Fall Ay>0 (Fig. 5a, 5b). 

Um die Funktionen /, in den Veranderlichen (v,, ¢, 7) auf Grund von 
Fig. 5a zu bestimmen, bewegen wir uns langs der Geraden ¢ = konst. 
auf der Strecke A B. Es geniigt die Kenntnis von /, in einem der Punkte 
A oder B, um f, ganzlich zu bestimmen. Da die Kurve 7 =a der Ober- 
flache des Halbleiters entspricht, muB die Funktion /, der Bedingung der 
teilweise spiegelnden Reflexion gentigen: 


fi (— Unde sale) =W-f,(v,5,€%)- (3.10) 
Aus (3.10) und (3.8) folgt unter Beniitzung der Symmetrieeigen- 
schait F(v,, e, 4) =F CE v,, €,%) 


a 1 — 
tls, €,%) at {1 Al a= w-exp [— K (0,5, €, )| 


my? 
xexp[—K(v,, ¢,7) — K(v,,, € ni} é> 
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mit der Bezeichnung o 
Kv,, & = | TF 


0 


, 
dv, 
; 2 
Vy, €,%) 


(3.12) 


Die Funktion f, in den Veranderlichen (r, ¢, 4) erhalt man mit Hilfe 
von Fig. 5b. Da f,(7, €,7)-zwei Verzweigungen hat, sind zwei Rand- 
bedingungen nétig. Wie gewohnlich, beziehen wir uns auf die Gerade 
e = konst. (Strecke A B). Im Punkte A muB f, die Bedingung der teil- 
weise spiegelnden Reflexion erfiillen, da sich dieser auf der Oberilache 
des Drahtes befindet. Der Punkt B befindet sich auf der Kurve (v, =0), 
also auf der Potentialwand, die jetzt von beiden v-abhangigen Gliedern 
in (3.5) bestimmt wird. Bezeichnen wir, wie iiblich, mit ff (7, e, 7) die 
beiden v, = 0 entsprechenden Verzweigungen der Funktion so lauten die 


Randbedingungen mn . 
ne pe ee (3 13) 
hin, en=hln, &%)- _ 
(3.13) ergibt zusammen mit (3.9) 
+ ms FON ie See 
f(r, & 1) =f{1 1—w-exp[—2K(a, e,n)] 
x exp[—K(r, e,n) — K(a, ¢, ni, me 
e> . (3.14) 
3s 0 14—w 2a” 
fr(r.en) =h{1 1 — w- exp [— 2K(a, e,n)] x 
x exp [K(r, é, n) = K(a, é, n)\} 5) 
Mit K(r, €, 7) wurde die Funktion 
K(r, e,7) =[ a (3.15) 
J ae TUy(%, &, 1) : ; 
bezeichnet. t 
Im Falle Ay<0 sind zwei Gebiete zu unterscheiden: énin< E< a 
a 
Bnege su 
2a? 


Laut Fig. 6a, befinden sich die Ladungstrager des ersten Gebietes 
in einer Potentialgrube, so daB die Funktion /, (v,, ¢, 7) in den Punkten 
C und D der Geraden ¢ = konst. die Randbedingungen fiir spiegelnde 
Reflexion erfiillen muB. So erhalten wir 


RO, aya, POR eee: (3.16) 


Was die Ladungstrager des zweiten Gebietes betrifft, so erlaubt 
die Kenntnis von /,(v,, ¢, 7) auf der Kurve (7 =a) sofort deren ganzliche 
Bestimmung (Fig. 6a). Die erhaltene Funktion f, (v,, ¢, 7) ist mit (3.11) 
identisch. 
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Fir die Ladungstraéger mit enin<e< ee mu8 laut Fig. 6a die 


az 
Packer fi (7, €, 4) in den Punkten C und D die Bedingung der spiegeln- 
den Reflexion erfiillen, woraus 


a) mn? 
qT; , =a 5) mi 
folgt. h ( E ”) h é min << &= 2a 


(3.17) 


* (Fig. 6b) erfiillen die zur Ableitung 


von (3.19) beniitzten = peepee so daB das Ergebnis mit dieser Formel 
identisch ist. 

Mit Hilfe der erhaltenen Beziehungen ist es leicht, den Strom in den 
gewtinschten Veranderlichen zu berechnen. Gewdhnlich wird dieser im 
Falle des Halbleiters mit ebener Oberflache in den Veranderlichen 
(e, K)?, im Falle der Halbleiterdrahte® in den Veranderlichen (e, , K) 
berechnet. 

Anhang I 


In diesem Anhang besprechen wir die Wahl der Punktepaare aus Fig. 3a fiir die 
Anwendung der Randbedingungen. Wir beschranken uns nur auf diesen Fall und 
behandeln die beim unbegrenzten Halbleiter auftretende Lage. Alle anderen Falle 
sind durch ahnliche Betrachtungen zu behandeln. 


“Ves “Kg O Vag Yes Vy 


Fig. 7. Graphische Darstellung der Funktion f, (vz, ¢) 


GemaB der Gl. (2.4) und der Tatsache, da8. die Funktion f, (v,, ¢) in den Punk- 
ten A’ oder B’ auf Kurve (x = L) den Bedingungen der spiegelnden Reflexion geniigt 


fy (Vzo€) =h(— Uxo> &)> (I.1) 
erhalten wir df df 
eae, ) 


Beniitzen wir auch die Bedingung der teilweise spiegelnden Reflexion an der 
flach 
per seek fy Ws, 6) = 0° (ees, 8), (1.3) 


so ergibt sich die schematische Darstellung der Funktion f, (v,, €) aus Fig. 7. 
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Somit erfiillen nur die dick ausgezogenen Zweige die Bedingungen (I.1), (1.2) 
und (1.3). Dadurch ist die Wahl des Punktepaares (A, B’) fiir die Anwendung der 
Randbedingungen gerechtfertigt. 


Anhang II 


In diesem Anhang behandelt wir den Fall einer nicht symmetrischen Halbleiter- 
schicht, d.h. einer Schicht, in der y(*) nicht mehr eine zur Schichtmittelebene sym- 
metrische Funktion ist. Diese Sachlage kann im Falle einer verschieden groBen 
Ladungsdichte auf den beiden Schichtseiten eintreten. Ein solcher Fall begegnet 
uns bei diinnen, auf eine Unterlage aufgetragenen Halbleiterschichten. 

Wir untersuchen eine Halbleiterschicht vom ,,p‘‘-Typus und beschranken uns 
nur auf die Falle der Fig. 8 und 9, in denen die Energiebanderschemas dargestellt sind. 
Die Indizes 1 und 2 beziehen sich auf die Flachen ¥=0 bzw. = 2d der Schicht. 


Fig. 8. Energieband-Schema ftir die asymmetrische Fig. 9. Energieband-Schema ftir die asymmetrische 
Schicht im Falle g 4y,>0 und g Ay, >0 Schicht im Falle g4y,>0 und gAy,<0 


Zur Anwendung der Randbedingungen beniitzen wir wie gew6hnlich das Schau- 
bild der durch (2.3) gegebenen Funktion ¢ 


e=2mvz+ g(ys—Y)- (11.1) 


Mit wy» bezeichnen wir im Falle der Fig. 8 den Wert des Potentials in jenem 
Punkte, wo das Potential ein Extremum aufweist, im Falle der Fig. 8 im Wende- 
punkt der Bandenrander. Wir erhalten derart die den Fig. 3 und 4 ahnlichen Schau- 
bilder der Funktion e. Fig. 10a,°10b entspricht dem Fall Fig. 8; Fig. 11a, 11b 
entspricht dem Fall Fig. 9. 

Wir beginnen mit Fig. 10a. Die Ladungstrager mit 0< e<q Ay, werden an 
der Flache x = 0 teilweise spiegelnd reflektiert, so daB die Randbedingung im Punkte 


A’ lautet 
fi (Uxsy &) = O° hy (— Ugg, €)- (II.2) 
Hiermit erhalten wir die Funktion 
: ee ie ee 2 bee eee Be = < ee Ee 
Axe =h | ] — w-exp[—2K ss, 8] exp! [Ai(u;,,\¢)/ — EK (076,; ai}. (II.3) 
O<ex<qgAy,. 


Die Funktion f, der Ladungstrager mit q Ay,< e<q Ay, die sich in der Poten- 
tialgrube neben der Oberflache * = 2d befinden, ist durch die Bedingung 


fi(—%xsq. €) = W+f, (Ux5,, €) (11.4) 
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bestimmt, mit deren Hilfe die Funktion f, (v,, ©) in der Form 


flex ©) = 241 a aie py OP Ele 6) + Esse Op, 


1—w- exp [2K (vy5,, é)] (II.5) 


g Ayps< e<qay, 
erhalten wird. 

Was die Ladungstrager mit e > q Ay, (Fig. 10a) anbetrifft, so bemerken wir, 
da8 beim Durchlaufen der Geraden ¢=konst. langs der Strecke AB drei Arten von 
Kurven angetroffen werden: die Kurven (¥=0) und (¥=2d) entsprechen den 
beiden Schichtseiten und die Kurve (y=L) dem Extremwert des Potentials. Da 
die Kurve (v=L) keine besondere Eigenschaft besitzt, konnen wir in diesem Fall 
nicht sagen, was fiir eine Randbedingung die Funktion /,(v,, «) in den Punkten E 
oder F erfiillt. Aus diesem Grunde bleiben uns fiir die Anwendung der Rand- 
bedingungen die Punkte 4, B, C und D iibrig. Ahnliche Betrachtungen wie die aus 


x=2d 


Fig. 10a u. b. Graphische Darstellung der Beziehung (2.3) im Falle gAy,>0 und q4y,>0. a e(vz); b e(x) 


Anhang I veranlassen uns das Paar A, D zu wahlen. Da diese Punkte sich auf 
Kurven befinden, die den Schichtoberflachen entsprechen, lauten die Randbedin- 
gungen 

fxs €) abe einai (11.6) 


fi(— Vxser &) = Wf, (Yxse» €)> 
so daB man die Funktion /, (v,, ¢) in der Form 


rw) 
1—w-exp[K(v,.,, 6) — K (Uy 5, ; é)] 


hier) =A {1 — x 


X exp [K (vy, é) ca K (Uz s,, ait, Uy > 0) 
(II.7) 


4 = we 
fyl@z, 8) = fi {1 14—w-exp[K(vz5,, €) — K(vx5,, e)] s 


X exp[K(ve, 6) — Kies I}, % <0 


erhalt. 
Z. Physik. Bd. 165 14 
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In Fig. 10b, haben wir folgende drei Kategorien von Ladungstragern zu unter- 
scheiden: Trager, die sich in der Potentialgrube neben der Flache 7 =0 befinden, 
mit 0<e<q Ay, Trager, die sich in der Potentialgrube nebemder Flache += 2d 
befinden, mit g Ay,< e<q Ay,, und schlieBlich Trager mit e<q Ay,. 

Fiir die beiden ersten Kategorien von Ladungstragern sind die Randbedingun- 
gen, denen die Funktion /,(¥, €) geniigen muB, die Bedingung der teilweise spiegeln- 
den Reflexion an der Flache ¥ = 0 oder 7 = 2d (in den Punkten 4’ oder D’) und die 
Bedingung der spiegelnden Reflexion an der Potentialwand (Punkte B’ und C’). 
(Wir beriicksichtigen die Tatsache, da® /,(%, ¢) zwei Verzweigungen hat.) 


Fig. 11a u. b. Graphische Darstellung der Beziehung (2.3) im Falle g Ay, >0 und gAy.<0. a e(vz); b e(x) 


An der Oberflache *=0 werden wir somit 
ft (0, €) = w+ fy (0, a 
II.8 
HH (41, &) = fr (%4, 8) ( ) 


setzen. Mit Hilfe dieser Beziehungen erhalten wir Formeln, die mit (2.12) identisch 
sind. 


An der Oberflache *=2d setzen wir 
fy (2d, e) = w:f{ (24, aah 
fi (41, &) = fi (*, 8), 


wobei #, in diesem Falle die Abszisse des Punktes C’ aus Fig. 10b bezeichnet. Mit 
Hilfe von (I1.9) erhalten wir 


(II.9) 


+ oS 7 
it (ape 73 {1 Reoan as Klad.®)] exp [— K(x, e) — K(2d, e)} ; 
1—w (11.10) 


Ah@eey=n {1 — ~exp [K(x, e) — K(2d, ah. 


1—w-+exp[—2K(24d, e)] 
q Aps<e<q Ay. 
Fir die Ladungstrager mit e>g Ay, werden die Randbedingungen in den 
Punkten A und B angewandt. Da beide Punkte sich auf der Schichtoberflache be- 
finden, lauten die Randbedingungen 


ft (0, e) = w: fz (0, €), \ 


{7 (2d, e) = w- ft (2d, e) (11.11) 


0 Xy x=2d 
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und wir erhalten hiermit 


die) 
1— w-exp[K(0, ¢) — K(2d, e)] 


fi tse) = 141 


x exp [— K(#, e) + K(0, ei} , 
e>qAy,. (11.12) 


=, oe 
fr ae) =n {1 1— w-exp [K(0, e) — K(2d, )] : 


x exp [K (4%, e) — K(2d, ei} , 


Die Funktion /, kann im Falle der Fig. 11a unmittelbar bestimmt werden. Es 
geniigt fiir 0<e<q Ay die Randbedingung in A’ anzuwenden, um die Funktion 
f, (vz, €) auf der ganzen Strecke A’ B’ zu bestimmen. Das Ergebnis ist mit Formel 
(II.3) identisch. Fiir Ladungstrager mit e>q Ay, erhalt man die Funktion f, (vy, €) 
in der Form (11.7). (Die Randbedingungen sind in den Punkten A und D anzu- 
wenden.) 

Im Falle der Fig. 11 b fiihrt uns eine ahnliche Untersuchung, wie sie an Fig. 10b 
durchgefiihrt wurde, zu den Lésungen (2.12) und (II.10). 

Wir bemerken, daB, falls eine der Differenzen Ay negativ sein sollte, die Funk- 
tion f/, leicht durch Untersuchung von Schaubildern ahnlich denen aus Fig. 10a, 
10b und 11a, 11b erhalten werden kann. 


Zum SchluB méchte ich Herrn Professor R. GricoRovici und V. SERGIESCU 
meinen Dank fiir den geleisteten Beistand wahrend der Ausfiihrung dieser Arbeit 
ausdriicken. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Technischen Universitat Berlin 


Hochbrechende Substanzen fiir dielektrische 
Spiegelsysteme 
Von 
G. HonctA und K. KREBS 


Mit 12 Figuren im Text 
(Eingegangen am 7. August 1961) 


The optical properties of various substances are described, such as Sb,O,, Bi,O, 
and TeO,, which are suitable as high refracting layer material in dielectric mirror 
systems for the visible and the ultraviolet region. — The optical properties of several 
of those systems are both calculated and determined by experiment. * 


Bei der Suche nach aufdampfbaren hochbrechenden Substanzen, die 
zur Herstellung dielektrischer Spiegelsysteme im ultravioletten Spektral- 
gebiet dienen sollten, wurde seinerzeit das Bleifluorid (PbF) als am 
besten geeignet befunden, tiber dessen optische Eigenschaften bereits 
ausfiihrlich in einer fritheren Arbeit? berichtet wurde. Im Laufe dieser 
Untersuchungen wurden einige weitere als hochbrechendes Schichtma- 
terial geeignete Substanzen ermittelt, deren bis dahin nicht oder nur 
mangelhaft bekannte optische Daten im folgenden mitgeteilt werden 
sollen. 

Die Herstellung der Schichten und die Bestimmung ihrer optischen 
Daten (Brechzahl und Absorptionskoeffizient) erfolgte nach den gleichen 
Methoden wie am PbF;, so daB beziiglich methodischer und experimen- 
teller Einzelheiten auf jene Arbeit! verwiesen sei. 

Es seien hier nur die angewandten Auswertemethoden kurz aufgezahlt: Der 
Absorptionskoeffizient « wurde nach der ,,Riickspiegelmethode‘‘? bestimmt, die 
Schichtdicke d nach der von ToLansky® angegebenen Interferenzmethode und die 


Brechzahl n im allgemeinen aus der Lage vextr der Reflexionsmaxima und -minima 
gemas 


m (m 


nd = — 
4 Vextr 


I Il 


4,°3, 5.8. tur “Vien: (1) 
2,4,6... fiir Minima) 

wobei fiir die Bestimmung aus den Maxima die ,, Dispersionsverschiebung“ nach4: > 
beriicksichtigt wurde. — Aus den Maximalwerten des Reflexionsvermégens Rmax 


1 Honcia, G., u. K. Kress: Z. Physik 156, 117 (1959). 

2 KOPPELMANN, G., u. K. Kress: Z, Physik 156, 38 (1959). 

3 ToLANSKy, S.: Multiple Beam Interferometry of Surfaces and Films. Oxford 
1948. 

4 KopPpELMANN, G., u. K. Kress: Z. Physik 145, 486 (1956). 

5 ABELKS, F.: J. Phys. Radium 19, 327 (1958). 
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wurde in Einzelfallen, wenn die Homogenitat der betreffenden Schicht gentigend 
gewahrleistet schien, » berechnet nach HaLty und FERGUSON® zu 


1—VRmax + \ 1—VRuax 


(mit wp = Brechzahl des Schichttragers); bisweilen auch aus dem Reflexions- 
vermégen Rk von 4/4-Systemen, die im Teil B behandelt werden. Fiir geniigend 
groBe (ungerade) Schichtenzahl p gilt dann bei senkrechter Inzidenz7,8 


_ [% "Tr nel — ppt 2 
= p-1 pri} — 400 (3) 
Ng UP Ny + ny 


mit 
Mg (% + %2) (Index 1 fiir hochbrechende, 
2 (n} — n2) Index 2 fiir niedrigbrechende Substanz), 


wobei A, streng fiir p — oo, praktisch aber schon fiir die hier benutzten Schichten- 
zahlen gilt, und «,(Kryolith) ~ 0, ~) (Luft) = 1 ist. 


A. Bestimmung der optischen Konstanten an Einfachschichten 


Zinksulfid (ZnS), die ,,klassische“ hochbrechende Substanz fiir das 
sichtbare Spektralgebiet, sei hier nur der Vollstandigkeit halber erwahnt, 
da seine Daten bereits weitgehend bekannt sind2:4; 9,10, 


Bleifluorid (PbF,) ist unterhalb 3000 A, bis 2400 A hinab, als hoch- 
brechende Substanz in Mehrfachschichten hervorragend geeignet, wie 
ausfiihrlich in! beschrieben. 


1. Antimontrioxyd (Sb,0,) wurde bereits von BARR und JENKINS"! 
als hochbrechende Substanz fiir das UV-Gebiet bis 3000 A vorgeschla- 
gen. Uber die Brechzahl sind aus den Angaben dieser Autoren jedoch 
nur zwei Werte zu entnehmen; daher seien hier iiber das Sb,O, einige 
Messungen mitgeteilt. 

Es wurden mehrere Schichten mit Aufdampfgeschwindigkeiten von 
450 bis 500 A/min aus Platintiegeln aufgedampft (bei Erhitzung in 
Molybdantiegeln zersetzt sich nach ™ das Sb,O,); ihr Absorptionskoeffi- 
zient und Reflexionsvermégen sind in Fig.1 und 2 dargestellt. Fig. 1 
zeigt gute Ubereinstimmung mit fritheren Werten2. Anderungen durch 
Alterung sind in den Fig. 1 und 2 nicht nachweisbar. 


6 Harr, J.F., and W.F.C. Fercuson: J. Opt. Soc. Amer. 45, 714 (1955). 
? VasicEK, A.: Czech. J. Phys. 3, 206 (1953). ; 

8 KOPPELMANN, G.: Ann. Physik 5, 388 (1960). 

® Harr, J.F., and W.F.C. FerGuson: J. Opt. Soc. Amer. 45, 74 (1955). 

10 Cooaan, C.K.: Proc. Phys. Soc., Lond. B 70, 845 (1957). 

11 Barr, W.L., and F.A. JENKINS: J. Opt. Soc. Amer. 46, 141 (1956). 

12 Jenkins, F.A.: J. Phys. Radium 19, 301 (1958). 
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Die unter dem Reflexionsvermégen Ry des unbedampften Quarztragers 
(Rr = 3,5%) liegenden Reflexionsminima (im absorptionsfreien Gebiet) weisen auf 


cm‘ 5b,03 


40000 


20000 


x 


70000 | 
ore 
7 moony ered wT - 
4 2,0 30 ¥0:°70'cm v 
600 400 300 250 mp 


Fig. 1. Absorptionskoeffizient « verschiedener Einfachschichten aus Sb,O; 


R 7= 596 mp o=77ag, += 7Wochenalt 
to = 737 ma 9 7/ag, = 7Wochenalt 


a=202 mb <= 70g, + =7Wochen alt 


15 20 2,5 30 35: 707m | y 
| 600 500 400 300 my 250 


Vig. 2. Reflexionsvermégen R verschiedener Einfachschichten aus Sb,O, 


inhomogene Schichtstrukturen hin; die Héhe der Reflexionsmaxima ist daher 
nicht zur Bestimmung der Brechzahl verwendbar. 
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Fig. 3 zeigt die mit (1) und der Schichtdicke d und die nach (3) 
berechneten Brechzahlen. 


n Sb.0 nm bestimmt aus: 
3 
26 ¢ * =rmin, a 
26 ° = max, 4 
x == Rmax von Mehr- 
a4 fachschichten 


“x 
pat 2 nach Jenxrins 


40-10'cm' 


600 ¥00  h=— 300 250 mp 


Fig. 3. Brechzahl w von Sb,O;, in verschiedener Weise ermittelt 


Die Bestimmung der Schichtdicke mit Mehrstrahlinterferenzen wird dadurch 
erschwert, da8 Silber und in geringem Mae auch Aluminium mit Sb,O, reagieren. 
Nach einigen Tagen besitzt die auf Sb,O, aufgebrachte Ag- oder Al-Schicht eine 


a 
-1 
cm 
40000 j 
Bi, 05 
a=758 mp © =2 Std alt 
30000 + =5/Tonare a/t 
= 248™Mp * = 7/Tonat alt 
20000 
OS | 
cm 
750000 
70000 700000 


/ 
0 Se ee ea mS 
20 30 40°70 cm vy 


2 600 400 300 250 mp 


Fig. 4. Absorptionskoeffizient « zweier Einfachschichten aus Bi,O, 


stark erhéhte Durchlassigkeit und auch eine gewisse Lichtstreuung, wodurch die 
Interferenzstreifen sehr diffus werden. Sofort nach der Al-Aufdampfung durch- 
gefiihrte Messungen ergeben jedoch noch sinnvolle Ergebnisse, wie der Vergleich mit 
den aus dem Reflexionsvermégen von Mehrfachschichten ermittelten Werten zeigt. 
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2. Von Wismuttrioxyd (Bi,0O,) wurden zwei Schichten von 158 
und 248 mp. Dicke hergestellt; ihr Absorptionskoeffizient ist in Fig. 4, 


R 
To Bi,0. 
5 : 2Y%3 
f \ A= 248M 
a | 7/Tonat alt 
20 4 


g 20 30 40-10'cm | 
cD : Bi,0, 
ao as a= 758 ML 
g's 
/ / iN ° 2 Std alt 
0 fren + 5onare alt 


20 30 40-70"cm | 
n Bi.0; 
oo i 
/ Be of =6mp, 2510 alt 
COP be) 
at Be +  # — ,5Monate alt 
22 so *a=248 mu, 7/Tonat alt 


2,0 30 
A 600 400 300 250 ML 


Fig. 5. a, b Reflexionsvermégen R zweier Einfachschichten aus 


Bi,O; und c daraus ermittelte Brechzahlen 


40-70%m' » 


ihr Reflexionsvermégen 
in Fig.5a, b wiederge- 
geben. 

Literaturwerte: Beginn 
der kontinuierlichen UV-Ab- 
sorption fiir die kubische Mo- 
difikation bei 3870 A, fiir die 
orthorhombische bei 4360 A}. 
Brechzahl wp = 1,82 — 2,01 
je {mach Modifikation. Die 
Angabe des Schmelzpunktes 
schwankt zwischen 655 und 
900° C. Bi,O, ist unldslich 
in Wasser und bestandig ge- 
gen Luft. 


Die Absorption, im 
Sichtbaren fast vernach- 
lassigbar, steigt unter 
4000 A steil an, in Uber- 
einstimmung mit der von 
BERTON aus der Re- 
flexion an Pulver  be- 
stimmten Lage der Ab- 
sorptionskante fiir die ku- 
bische Modifikation. Das 
breite Absorptionsmaxi- 
mum (« =160 - 10%cm7}) 
erstreckt sich bis etwa 
2400 A. 

Fig. 5c zeigt die nach 
(1) berechneten Brech- 
zahlen. Fiir die dickere 
Schicht stimmt die Brech- 
zahl mit den Literatur- 
angaben etwa iiberein. — 
Auch hier deutet das 
minimale Reflexionsver- 


mogen der Schichten, das unter dem des Quarztragers liegt, auf eine 
schwache Inhomogenitét der Schichtstruktur hin. 

In den Fig. 5b, c ist ein leichter Einflu®B der Alterung erkennbar: 
Der Absorptionskoeffizient verringert sich im Laufe einiger Monate auf 
2/, seines Anfangswertes, die Brechzahl steigt gleichzeitig um etwa 5%. 


13 Berton, A.: C. R. Acad. Sci. (Paris) 208, 1898 (1939). 


Die Schichtdicke Andert 
sich — wie besonders nach- 
gepriift wurde — jedoch 
nicht. 

Ergebnis: Bi,O, ist als 
hochbrechendes Material in 
dielektrischen Mehrfach- 
schichten fiir das Sicht- 
bare, — bei einer Brechzahl 
von nw¥2,1 und _ prakti- 
scher Absorptionsfreiheit —, 
durchaus geeignet. 


3. Von Tellurdioxyd 
(TeO,) wurden zwei Schich- 
ten von 152 und 168 mu 
Dicke aus Goldtiegeln auf- 
gedampft; ihr Absorptions- 
koeffizient ist in Fig. 6, 
ihr Reflexionsvermégen in 
Fig. 7a wiedergegeben. 

Literaturwerte: Langwel- 
lige Kante der kontinuierlichen 
UV-Absorption bei 2930 A, bei 
langeren Wellen (bis 4700 A) 
zahlreiche, teilweise diffuse 
Absorptionsbanden". Kristalle 
sind stark doppelbrechend: 
Np = 2,00/2,18/2,35. TeO, ver- 
dampft unzersetzt bei etwa 
700° C und ist an Luft vollig 
bestandig!. Die Wasserléslich- 
keit betragt 0,0007%. 


Die Absorption, im 
Sichtbaren und nahen UV 


Fig. 6. Absorptionskoeffizient « zweier 
Einfachschichten aus TeO, 


Fig. 7. a Reflexionsvermégen R zweier 
Einfachschichten aus TeO, und b daraus 
ermittelte Brechzahlen 


14 CHOONG, SHIN-PIAW: 
Ann. Phys. 10, 173 (1938). 

145 GmMELINS Handbuch der 
Anorganischen Chemie, 8. Aufl. 
Berlin 1940. 
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sehr gering, steigt unter 3300 A steil an. Alterungsveranderungen sind 
weder an Fig. 6 noch an Fig. 7 zu beobachten. Die nach (1) und (2) 
berechneten Brechzahlen zeigt Fig. 7b, wobei bei den aus der Lage ymax 
der Reflexionsmaxima berechneten Werten die ,,Dispersionsverschie- 
bung“‘4;5 beriicksichtigt wurde. — Andeutungen von Schichtinhomogeni- 
taten wie beim Sb,O, (zu niedrige Reflexionsminima) sind hier nicht zu 
erkennen, was fiir manche Zwecke von Bedeutung sein kann. 

Ergebnis: TeO, ist als hochbrechendes Material im nahen UV ober- 
halb 3200 A gut geeignet. 


B. Die optischen Eigenschaften von Mehrfachschichten mit PbF, , 
Sb,0, und TeO, als hochbrechender Substanz 


Die im vorigen Teil behandelten Substanzen sollten, nach den mit- 
geteilten Ergebnissen zu schlieBen, als hochbrechende //4-Schichten in 
Mehrfachschichten zur Erreichung hoher Reflexionsvermégen geeignet 
sein. Dies hat sich auch experimentell bestens bestatigt, wie im folgenden | 
naher beschrieben. 

Um 2/4-Schichtensysteme fiir méglichst viele Wellenlangen zu er- 
zeugen, wurden keilformige Schichten — durch Neigung des Tragers 
gegen die Dampfstrahlrichtung — hergestellt. Als niedrigbrechende 
Substanz wurde dabei im allgemeinen Kryolith (Na,AlF,) benutzt, das 
— aus Platintiegeln aufgedampft — im gesamten untersuchten Spektral- 
bereich eine verschwindend kleine Absorption aufweist?. Reflexions- 
vermogen FR und Durchlassigkeit J wurden gemessen, wobei die (relativ 
hohen) Werte R durch Anschlu8 an einen ,,Eichspiegel“ (einen in einer 
anderen Anordnung besonders sorgfaltig vermessenen, gealterten Alu- 
miniumspiegel) bestimmt wurden. Die Absorption A der Schichten 
wurde nach A =1—R—T berechnet. Die mittleren (absoluten) Fehler 
dieser Messungen wurden abgeschatzt zu AR = £0,003, AT = +0,002 
und somit JA = +0,005. 

Mehrfachschichten mit ZnS haben bereits allgemeine Verbreitung 
gefunden und seien deshalb hier iibergangen. 


1. Bleifluorid-Mehrfachschichten. Von Schichtensystemen mit PbF, 
sind neunfach und elffach 4/4-Schichten aus PbF, und Kryolith bereits 
friiher? beschrieben worden. Hier mégen die inzwischen an einer 13-fach 
Keilschicht aus PbF, und Kryolith erlangten Ergebnisse nachgetragen 
werden. Fig. 8 zeigt — an vier Stellen gemessen — Reflexionsverm6- 
gen R und Durchlassigkeit T, Fig. 9a, b die aus den Maxima iibertrage- 
nen Werte von Rk, T und A zusammen mit den berechneten Kurven, 
wobei wieder entsprechend den méglichen Werten des Absorptions- 
koeffizienten (Fig. 2 in ') ein Bereich fiir R und A schraffiert angegeben 
wurde. R,(50) und R,(100) in Fig. 9 und den entsprechenden folgenden 
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sind die Grenzen des_,,sinnvollen Reflexionsvermégens‘‘, die nach 
CHABBAL’® fiir eine kugelhaubenformige Unebenheit der Spiegelober- 
flache von 50 A bzw. 100 A berechnet wurden. 


(SSS Pa 
cae ee 
~ 
No ‘ 


360 360 340 320 300 260 260 240 2 mp 


Fig. 8. 13fach Keilschicht PbF,-Kryolith, 3 Wochen alt; Reflexionsvermoégen R und Durchlassigkeit T 
an vier Stellen. @ = R, ¥ = T 


Wie durch Vergleich mit Fig. 4a in? ersichtlich, bringt die Erhéhung 
der Schichtenzahl bis etwa 2700 A noch einen deutlichen Gewinn an 
Reflexionsvermégen, darunter allerdings kaum noch, da die Absorption 
sich dann immer starker reflexionsmindernd bemerkbar macht. 


Zu Fig. 8 und 9 sei hier an- ae 
gemerkt, daB die Verschiebung R 
des Reflexionsmaximums der ¥% a 
Mehrfachschichten infolge der 9% eZ 
Dispersion der (hochbrechen- 
den) Substanz nach ABELES® 
viel geringer ist als bei Einfach- 
schichten, so daB dierechnerisch 30 35 40-10°cm ' 
sehr umstandliche Beriicksich- 
tigung dieser Verschiebung bei 
der Entnahme der experimen- 
tellen Maxima aus Fig. 8 sich 
nicht lohnt. — Auch die zum 
UV hin stark ansteigende Ab- 
sorption der hochbrechenden 
Substanzen verschiebt die Lage 
des Reflexionsmaximums zu 
groBeren Wellenlangen, wah- 


Pon Fe FRK 


30 ZS 40: 70°tm' 
350 300 250 MYL 
rend (fiir nicht zu groBe Ab- Fig. 9. 13fach Keilschicht PbF,-Kryolith, 3 Wochen alt; Maxi- 
males Reflexionsvermégen R und zugehorige Werte der Durch- 


SCHR tionen) die Lage des Mi lassigkeit T und Absorption A. ——— T berechnet; schraffiert: 
nimums der Durchlassigkeit in berechnete Bereiche von R bzw. A 


erster Naherung unverschoben 

bleibt. Zum Vergleich der experimentellen Werte mit den berechneten F- und 
T-Kurven miiBten streng genommen in die Fig. 9 die R-Werte derjenigen Wellen- 
lange tibertragen werden, fiir die in Fig. 8 die Durchlassigkeit T ein Minimum 
hat (die ,,A/4-Stellen“). Diese Werte geben aber praktisch das gleiche Bild wie die 


16 CHABBAL, R.: J. Rech. CNRS. 24, 138 (1953). 
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hier allein iibertragenen effektiven Maximalwerte der von Absorption (und Dis- 
persion) beeinflu8ten Reflexionskurve, die fiir die praktische Anwendung wichtig 
sind. — Dasselbe gilt natiirlich auch fiir die noch folgenden entsprechenden Figuren. 


—— 


(100) > 19 


Ran 
2,0 Ge) 50 v 35°70 °cm 
11-fach Sb,0;-Kryolith, #Wochen alt 0=R, x=7 
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A 500° 450 400 350 300 mp 
Absorption A: » vona xvone 1 lagalt » nach Bara u.Jennvs™ 
ou 6 +4 “ThJahreats « Jennins 
0” Sreuoer u. Srorz”® 
Fig. 10. a—c Maximales Reflexionsvermégen R und zugehérige 
Durchlassigkeit T und d Absorption A verschiedener Mehrfach- 
schichten mit Sb,0O,. ——-— T berechnet; schraffiert; berechnete 
Bereiche von R bzw, A 


Es sei noch darauf 
hingewiesen, daB die 
hochreflektierenden ab- 
sorptionsarmen Systeme 
aus PbF, und Kryolith 
mit gutem Erfolg auch 
als Spiegel in Interfe- 
renzfiltern fiir das Gebiet 
zwischen 3000 und 2400A 
zu verwenden sind!’, in 
dem andere luftbestan- 
dige, absorptionsarme 
Spiegelschichten bisher 
noch nicht bekannt wa- 
ren. 


2. Antimontrioxyd- 
Mehrfachschichten. Mehr- 
fachschichten mit Sb,O, 
sind bereits vielfach in 
Gebrauch. Da nur wenig 
diesbeziigliche Messun- 
gen bekannt sind, diirf- 
ten einige Ergebnisse 
von Interesse sein. 


Es wurden eine neun- 
fach und eine elffach 
Keilschicht Sb,O0,-Kryo- 
lith sowie eine neunfach 
Keilschicht Sb,03-MgF, 
hergestellt und der spek- 
trale Verlauf von Durch- 
lassigkeit und Reflexion 
fiir einige Stellen der 


Keilschichten vermessen, ganz entsprechend, wie in Fig. 8 fiir das PbF, 
dargestellt. Die Schichten mit Kryolith wurden vier Wochen nach der 
Aufdampfung, die mit MgF, wurde einen Tag, vier Wochen und 43/, Jahre 
nach der Aufdampfung vermessen. Anderungen von Reflexion und 
Durchlassigkeit waren in diesen 11/) Jahren nicht nachweisbar. Die an 


" Honcta, G., u. K. Kreps: Optik (im Druck). 


Hochbrechende Substanzen fiir dielektrische Spiegelsysteme 211 


den vermessenen Stellen maximalen Werte R mit den zugehérigen 
Werten T und A wurden in die Fig. 10 eingetragen. 

Aus den oben im Teil A mitgeteilten Brechzahlen und Absorptions- 
koeffizienten (Fig. 3 und 1) wurden wieder Reflexionsvermégen, Durch- 
lassigkeit und Absorption der Mehrfachschichten in den jeweiligen Re- 
flexionsmaxima berechnet [mit 1(Kryolith) =1,33 =const; (MgF,) = 


1,38 =const] und ebenfalls 
in die Fig. 10 eingezeich- 
net. Entsprechend dem Be- 
reich, der sich fiir den Ab- 
sorptionskoeffizienten des 
Sb,0, in Fig.1 ergeben 
hat, erhalt man hier auch 
fir R und A einen gewis- 
sen, schraffiert gezeichne- 
ten, Bereich. Die Uber- 
einstimmung mit den ex- 
perimentellen. Werten ist 
gut. Auch die bisher von 
anderen Autoren": ?2,18 ver- 
offentlichten Werte figen 
sich gut ein. 

3. Tellurdioxyd- Mehr- 
fachschichten. Mit TeO, als 
hochbrechender Substanz 
wurde eine neunfach und 
eine elffach Keilschicht 
TeO,-Kryolith hergestellt 
und wieder an einigen Stel- 
len der spektrale Verlauf 
von  Reflexionsvermégen 
und Durchlassigkeit nach 


100. =; 

R;(50) | es 
Ro Eee —— — —: = 

G5 . % ot 


7 
90 pa a 
ae I 1 a erp ec een ee ee 
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a 500 400 300 Ty. 
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Fig. 11. a, b Maximales Reflexionsvermégen R und zugehérige 
Durchlassigkeit T und c Absorption A zweier Keilschichten 
TeO,-Kryolith. ——— T berechnet, R bzw. A berechnet 


drei Wochen und fiinf Monaten vermessen. Alterungserscheinungen waren 
nicht nachweisbar. In der Fig. 11 ist wieder der mit den Werten « und 
m aus den Fig.6 und 7 berechnete Verlauf von R, T und A fir 
_A/4-Mehrfachschichten dargestellt. Die experimentellen, in der oben 
beschriebenen Weise erlangten Werte erfiillen die Berechnung recht 
befriedigend, wenn man beriicksichtigt, da die Berechnung von R nach 
Gl. (3) infolge der hohen Potenzen von m, und n, sehr empfindlich auf 
nur geringe Anderungen von , und nz, reagiert. 

4. Ubersicht tiber die Ergebnisse. Zam Vergleich und Uberblick sind 
in Fig.12 Mittelwerte des Reflexionsvermégens (an 1 Monat alten 

18 STEUDEL, A., u. S. Stotz: Z. Physik 151, 233 (1958). 
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Schichten) und die maximale Absorption aller von uns untersuchten 
Mehrfachschichten zusammengestellt. Die Absorption der besten her- 
gestellten Metallspiegel wurde nach 1?) fiir Aluminiumspiegel und 
nach 2,22-24 fiir Silberspiegel zum Vergleich eingezeichnet. Ebenfalls 
eingetragen sind die Werte, die von?® mit den feuchtigkeitsempfind- 
lichen CsBr-Kryolith 15fach-Schichten erreicht wurden. 

Die hier erstmals beschriebenen TeO,-Kryolith-Mehrfachschichten 
sind den bereits bekannten Sb,O,-Kryolith-Schichten oberhalb von 


Manager = 1Sb,0ed * Ty ] 
Rte |e — ees ’ Rs (50) 
95 F-Sb| a ee ee 
7-2nS le RCsBr 
t5-lach+Schuteschicht) 
90 Re (100) >| 
85 
15 20 ae 30 35 40 45-70: oy 
At 
10 
8 
6 
¥ 
2 
0 
15 20 25 3,0 35 40 45-70°cm | 
A 600 700 600 500 400 350 300 250 mu 200 


Fig. 12a u. b. Zusammenstellung: a Mittleres Reflexionsvermégen R dielektrischer Mehrfachschichten mit 
Kryolith; b maximale Absorption dielektrischer Mehrfachschichten (mit Kryolith) bzw. minimale Absorption 
von Metallspiegeln. A Werte nach 18 


3400 A etwa gleichwertig. TeO,-Schichten zeigen jedoch im Gegensatz 
zu Sb,O,-Schichten optisch keine Inhomogenitat (vgl. Fig. 2 und 7a), 
was gelegentlich von Vorteil sein kénnte. 


Zum Schlu8B sei mit Dank zum Ausdruck gebracht, daB wir durch Zuwendungen 
aus ERP-Mitteln sehr wesentliche Foérderung dieser und weiterer Arbeiten er- 
fahren haben. 
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Aufdampfverhalten und optische Eigenschaften 
verschiedener dielektrischer Substanzen 


Von 
G. Honcrta und K. Kress 


Mit 4 Figuren im Text 


(Eingegangen am 9. August 1961) 


The behaviour during evaporation and the optical properties of thin films of some 
oxides and several other chemical compounds are described. 


In zwei friiheren Arbeiten!.? war iiber die optischen Eigenschaften 
von dielektrischen Substanzen berichtet worden, die als hochbrechendes 
Material in hochreflektierenden Mehrfachschichten, zum Teil auch im 
ultravioletten Gebiet, verwendbar sind. Im Rahmen dieser Arbeiten 
wurden auch einige weitere Substanzen untersucht, deren optische 
Konstanten (Absorptionskoeffizient und Brechzahl) bisher nur unvoll- 
standig bekannt waren und deshalb hier mitgeteilt werden mégen; 
wegen methodischer und experimenteller Einzelheiten sei auf die friihe- 
ren Arbeiten!:? verwiesen. 


1. Aufdampfung und optische Eigenschaften einiger Oxyde 


Von Galliumtrioxyd (Ga,O,) konnte aus einem Iridiumtiegel bei 
1400° C (dicht am Schmelzpunkt des Tiegels) in 2 min nur eine 15 mu. 
dicke Schicht aufgedampft werden. Die Absorption (Fig. 1a) ist bereits 
im Sichtbaren merklich (« =2800 cm~ bei 4000 A) und steigt im UV 
stark an. Aus dem Reflexionsvermégen (Fig. 1b), fiir das wegen der 
geringen Schichtdicke keine Extremwerte erhalten wurden, wurde nach 
Mayer? eine Brechzahl » =1,62 bei 3330 A und n=1,72 bei 2500 A 
berechnet. 

Von Germaniumdioxyd (GeO) liegen beziiglich Absorption einige 
Angaben von SHAaw?, PapaziIAN® und Canina® vor, deren Vergleichbar- 
keit jedoch wegen der verschiedenen Herstellungsbedingungen — und 


1 Honcia, G., u. K. Kreps: Z. Physik 156, 117 (1959). 

2 Honcra, G., u. K. Kress: Z. Physik 165, 202 (1961). 

3 Mayer, H.: Physik dinner Schichten, Teil I, S. 154. Stuttgart 1950. 
4 Suaw, R.W.: Phys. Rev. 51, 146 (1937). 

5 Papazian, H.A.: J. Appl. Phys. 27, 1253 (1956). 

6 Canina, V.G.: C. R. Acad. Sci., Paris 247, 593, 643 (1958). 
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wegen der drei verschiedenen vom GeO, vorkommenden Modifikatio- 


nen’ — fraglich ist. 


Wir haben aus einem Iridiumtiegel (W- und Mo-Tiegel wurden von 
der Schmelze angegriffen) bei etwa 1300° C zwei Schichten aufgedamplit. 
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Fig. 1. a Absorptionskoeffizient « und b Reflexionsverm6- 
gen FR einer Einfachschicht aus Ga,O3;, Dicke d=15 mu 


Die Substanz schmilzt vorher 
und wahrend der Aufdamp- 
fung entsteht starker Druck- 
anstieg infolge teilweiser Re- 
duktion des GeQO,. 

Fig. 2a zeigt den Absorp- 
tionskoeffizienten «, Fig. 2b 
das_ Reflexionsvermégen R 
und Fig. 2c die daraus nach 
MAYER? (Formeln 154,2 bzw. 
157,1) berechnete Brechzahl n. 


Die Absorption steigt unterhalb, 
3000 A stark an. Die bei hdherem 
Druck aufgedampfte Schicht (B) 
hat — vermutlich infolge Reoxyda- 
tion mit dem Restgas — eine ge- 
ringere Absorption als A. Die 
von PapaziaAn® und Canrna® an 
vollig oxydierten Proben gemesse- 
nen Werte sind ebenfalls in Fig. 2a 
eingetragen. Wird GeO, nur an 
Luft geschmolzen (ohne anschlie- 
Bende Temperung), so betragt nach 
Canina®-? der Absorptionskoeffi- 
zient bei 2450A = 25000 cm, 
was der Absorption unserer Auf- 
dampfschichten entspricht. — Die 
geringere Brechzahl der bei héhe- 


rem Druck aufgedampften Schicht B von praktisch gleicher Dicke wie A, kann als 
Wirkung einer Lockerschicht (durch Gaseinbau) gedeutet werden. Die im GMELIN® 


Tabelle. Nioboxydschicht 


CCRT 
| 

Bei 3300 A 1900 cm! | 3.9% 

Bei 2400 A 13000cm=! | 46% 


fiir die hexagonale Modifika- 
tion angegebenen Brechzahlen fiir 
,weiBes Licht“ sind nur gering- 
fiigig hdher als die der Auf- 
dampfschichten. Der Absorptions- 
koeffizient wachst innerhalb von 
5 Wochen um etwa 30%. Auch die 
Brechzahl steigt gleichzeitig. 


Von Niobpentaoxyd (Nb,O;) war keine nennenswerte Aufdampf- 
geschwindigkeit zu erzielen, und die unterhalb 1000° C schmelzende 
Substanz zersetzte sich im Inidiumtiegel zu einer schwarzen Masse. In 


? Canina, V.G.: C. R. Acad. Sci., Paris 248, 1488 (1959). 
8 GmELINS Handbuch der Anorganischen Chemie, 8. Aufl. Weinheim 1958. 
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13 min wurde bei 10~4 Torr eine nur 11 my dicke Schicht erreicht. Thre 
Daten sind in obiger Tabelle zusammengestellt. 


Arsentrioxyd (As,O3) ver- 
e ; dampft bereits bei sehr niedri- 
gen Temperaturen (um 100°C). 
J0000 a 
-1 ; 
iy ‘ baer M003 
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Fig. 2. a Absorptionskoeffizient «, b Reflexionsvermégen R und c daraus berechnete Brechzahlen » zweier 

Einfachschichten A, B aus GeO,. A: d=40,2 mu, aufgedampft bei 5-10-4 Torr in 12min, o = 2Std; 

e = 5 Wochen alt. B: d= 39,6 mu, aufgedampft bei 3-10~* Torr in 4 min, x = 4 Std alt. « Werte nach 

PapaziAn® an Kristallen; o Werte nach Canina®, oxydierte Proben; m= Werte nach CANINA®%’, ohne 
Temperung; Werte nach GMELIN ® 


Fig. 3. a Absorptionskoeffizient «, b Reflexionsvermogen RK und c daraus berechnete Brechzahlen n 
einer Einfachschicht aus MoO,, 4 Std alt, d=172 my. Zuc: o berechnet aus ymin undd; x berechnet aus 
Rmax; + berechnet aus R und d 


In 5 min wurde aus einem Platintiegel bei 4-10 Torr eine 220 mu 
dicke Schicht aufgedampft. Die Schicht triibt sich bereits im Vakuum 
Z. Physik. Bd. 165 15 
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innerhalb von 24 Std leicht und sehr stark bei der Beliiftung mit tiber 


Silicagel getrockneter Luft. 


Molybdantrioxyd (MoO,) wurde aus Pt-Tiegeln bei beginnender 
Rotglut verdampft, wobei es sich bereits vorher zu einer grauschwarzen 
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Fig. 4. a Absorptionskoeffizient « von Einfachschichten aus 
Pb,(PO,4)2, d= 160 my, 4 Std alt; Zns(PO,),, d=79 mu, o = 
2 Std alt, e = 4Monate alt; PbSO,, d=52muy, o = 4 Std 
alt, a = 2Monate alt und b_ Reflexionsvermégen R der 
PbSO,-Schicht: + = 4 Std alt; x = 2 Monate alt 


Substanzz ersetzte. In10min 
wurde bei 6-105 Torr eine 
172 mp. dicke Schicht auf- 
gedampft, deren Absorp- 
tion (Fig.3a) bei 4500 A 
ein Minimum aufweist. Die 
aus dem Reflexionsverm6- 
gen (Fig.3b) ermittelten 
Brechzahlen zeigt Fig. 3c. 
Nach vier Monaten war die 
Schicht stark triibe und 
lichtstreuend. 


2. Aufdampfversuche 
an einigen 
weiteren Verbindungen 

Bleiphosphat (Pb3(PO,)s) 
schmilzt bei etwa 900° C 
und verdampft bei nur 
wenig hdherer Temperatur 
unter teilweiser Verfarbung 
ins grauschwarze (Zerset- 
zung?). Aus einem Platin- 
tiegel wurde 10 min lang 
bei etwa 7-10-> Torr eine 
160 mu dicke Schicht auf- 
gedampft. Schon wahrend 
der Aufdampfung nahm die 
Durchlassigkeit stark ab. 
Der Absorptionskoeffizient 
erwies sich als auBerordent- 
lich hoch (Fig. 4a). Die 
Brechzahl ist aus den Her- 


stellungsbedingungen (A/2-Schicht) zu n~1,6 bei 5000 A abzuschat- 
zen. — Nach vier Wochen war die Schicht vdllig triibe. 

Zinkphosphat (Zng(PO,4).+4H,O) ergab wegen des Kristallwasser- 
gehalts schon bei niedrigen Temperaturen starke Dampfentwicklung. 
Bei 900° C schmilzt die Substanz (wieder unter starken Gasausbriichen) 
und bei etwa 1200° C wurde 3 min lang bei 2. 10~4 Torr eine Schicht 
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von 79 my Dicke aufgedampft. Der Absorptionskoeffizient ist in Fig. 4a 
eingetragen, die Brechzahl wurde aus einigen Reflexionswerten nach 3 zu 
nm~1,6 bei 4650 A und »~1,7 bei 2700 A abgeschatzt. — Alterungs- 
anderungen jener Werte waren an dieser Schicht nach 4%/,-Monaten 
noch nicht zu beobachten. 

Bleisulfat (PbSO,) wurde aus einem Platintiegel bei etwa 800° C 
aufgedampft, wobei — trotz sorgfaltigen vorherigen Ausheizens — der 
Druck auf mehr als 2-10-* Torr anwuchs (Zersetzung?). In 11 min 
wurde eine 52 mu dicke Schicht aufgedampft. Fig. 4a, b zeigen den Ab- 
sorptionskoeffizienten und das Reflexionsvermégen. Aus R wurde fiir 
2800 A eine Brechzahl » =1,54 berechnet. Anderungen von « und R 
waren an dieser Schicht innerhalb von neun Wochen nicht einwandfrei 
nachweisbar. 

Bei den weiteren noch untersuchten Substanzen erweisen sich bereits 
die Aufdampfversuche als erfolglos: 

Quecksilberchlovid (HgCl, Kalomel) wurde aus einem Platintiegel 10 min lang 
bei einem Druck unter 4 - 10~-* Torr verdampft. Es kondensiert als lichtstreuender, 
weiBer fleckiger Beschlag auf dem Rezipienten und kalteren vorbedampften Teilen 
des Innenaufbaus, jedoch nicht auf den sauberen Schichttragern. Brauchbare 
Aufdampfschichten waren nicht zu erhalten. 

Verdampfen von Quecksilberbromid (HgBr,) ergab die gleiche Erscheinung. 
Die Substanz ist wegen ihres hohen Dampfdruckes (der GroSenordnung 10~° Torr 
bei Zimmertemperatur) fiir Hochvakuumaufdampfung ungeeignet. 

Bariumsulfat (BaSO,) schmolz im Iridiumtiegel (Molybdantiegel wird ange- 
griffen) bei etwa 1300° C unter starker Zersetzung und Freiwerden permanenter 
Gase (O,), wobei der Druck im Rezipienten auf einige 10-* Torr anstieg. Auf dem 
Schichttrager kondensierte nichts, und die auf 1/, verminderte Substanzmenge im 
Tiegel war nach 20 min grauschwarz. Eine Herstellung von BaSO,-Schichten war 
nicht méglich. 

Calciumarsenat (Ca,(AsO,),.) wurde im Iridiumtiegel bei etwa 1300°C ge- 
schmolzen und bei etwas héheren Temperaturen in 15 min zu einer 12 my dicken 
Schicht aufgedampft. Der Druck lag dabei unter 2-10-* Torr. Weitere geringe 
Temperaturerhéhung bewirkt starke Gasabgabe der Substanz. — Nach 36 Std im 
Vakuum war die Schicht leicht triibe und eine halbe Stunde nach der Beliiftung 
gelbfleckig und stark lichtstreuend. 


Zuwendungen aus ERP-Forschungsmitteln verdanken wir wesentliche Férde- 
rung dieser und weiterer Arbeiten. 


A 
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Elektronen-Kern-Doppelresonanz-Spektren 
von F-Zentren in Alkalihalogenid-Kristallen 


Von 
Horst SEIDEL 


Mit 10 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. August 1961) 


Die Elektronen-Kern-Doppelresonanz-Spektren von F-Zentren in NaCl, KF, 
KCl, KBr und KJ wurden bei 300° K, 90° K und teilweise bei 20° K aufgenommen. 
Dazu diente ein Verfahren, das es erlaubt, die Elektronen-Kern-Doppelresonanz 
auch bei relativ kurzen Relaxationszeiten (|Z, T, 210-6 sec) zu messen: Die Satti- 
gung des Absorptionssignales der Elektronenspinresonanz wird durch ein zusatz- 
liches Hochfrequenzfeld stationar reduziert, wenn dieses Spinresonanzen der mit 
dem Elektron magnetisch gekoppelten Kerne anregt. Die Hyperfeinstruktur- 
Wechselwirkungen des F-Zentren-Elektrons mit den der Anionenliicke benachbarten 
Kernen wurden bis maximal zur achten Schale bestimmt. Ein Vergleich der ex- 
perimentellen Ergebnisse mit denen einer Theorie von GOURARY und ADRIAN 
liefert nur fiir die nachsten und zweitnachsten Nachbarn gute Ubereinstimmung. 


1, Einfiihrung 


Die Elektronenzustande von Stérstellen in Kristallen lassen sich im 
allgemeinen nur indirekt aus Absorptions- und Emissionsspektren, aus 
der Photoleitung u.a. erschlieBen. Einen unmittelbaren Zugang zu dem 
optischen Grundzustand paramagnetischer Stérstellen liefert die 
Elektronenspinresonanz, vor allem aber die auf FEHER?:? zuriickgehende 
Methode der Elektronen-Kern-Doppelresonanz. Die aus diesen Mes- 
sungen entnehmbaren Hyperfeinstruktur-Wechselwirkungen ergeben 
Aussagen tiber die Verteilung des ungepaarten Elektrons auf die der 
Stérstelle benachbarten Ionen bzw. Atome. 


Der Grundgedanke der Elektronen-Kern-Doppelresonanz (electron- 
nuclear double resonance = ENDOR) wird an dem einfachsten Hyper- 
feinstruktur-Termschema nach Fig. 1 erlautert. Es gilt fiir ein System 
aus Elektron und Kern mit den Spins }# im starken Magnetfeld H,. 
Zur ENDOR-Messung wird einer der beiden Elektronenspinresonanz- 
(ESR)-Uberginge hy, (Am, = -+1, Am; =0) durch ein starkes magneti- 
sches Wechselfeld H, der im Mikrowellenbereich liegenden Frequenz 1’, 


1 Feuer, G.: Phys. Rev. 103, 834 (1956). 
2 FEHER, G.: Physica, Suppl. 24, 80 (1958). 
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oder y,’ teilweise gesattigt. Die Besetzungsdifferenz des zugehérigen 
Etektronenniveaupaares (A —C oder B—D) wird dadurch gegeniiber dem 
thermischen Gleichgewicht vermindert, die Besetzungsdifferenz der 
Kernniveaupaare A — B und C—D stark erhéht. Induziert man nun mit 
einem zweiten hochfrequenten Magnetfeld H, ,,ENDOR-Ubergange‘ 
hvy (Am, =0, Am,;=-+1), so wird die Besetzungsdifferenz des Elek- 
tronenniveaupaares wieder erhéht und das ESR-Signal entsprechend 
verstarkt. Die Sattigung der Elektronenspinresonanz und die Verwen- 
dung des ESR-Signales zur Anzeige der Kerniibergange stellt wegen der 
starken Anhebung der Besetzungsdifferenzen A—B und C—D und 
wegen der gréBeren Quantenenergie 

der Elektroneniibergange ein Ver- A ge = 
fahren dar, dessen Empfindlichkeit hus I! 

um viele GréBenordnungen hoher ist 2 mt 
als bei der direkten Beobachtung | 
der Kernspinresonanziibergange, die | 
in den meisten Fallen praktisch un- poe i 
durchfiihrbar ist. 


Die ENDOR-Methode gestattet | 
vor allem auch dann die genaue Be- C _—. 
stimmung der Hyperfeinstruktur- Avs be 
Wechselwirkungen, wenn die ein- D ee tek 
fache Elektronenspinresonanz wegen Fig. 1. Termschema, Ubergange und Relaxationen 
derVielzahl sich tiberlappender Li- _ eines Systems mit S= und 74 im starken 

Z 3 $4 é Magnetfeld. Die Vorzeichen gelten fiir positives 
nien keine Auflésung mehr bringt Kommouient and, W/m oes He 
(,,inhomogen verbreiterte Linie‘’). 

Das trifft besonders fiir Stérstellen in Festkérpern mit einem schwach loka- 
lisierten ungepaarten Elektron zu, da das Elektron hier vergleichbare 
Wechselwirkungen mit vielen benachbarten Kernen hat. Eine solche 
Stérstelle ist das F-Zentrum in Alkalihalogeniden: eine Anionenliicke 
mit einem gebundenen Elektron®. Seine Elektronenspinresonanz besteht 
gewohnlich aus einer einzigen breiten Linie, die als Extremfall einer un- 
aufgelésten Hyperfeinstruktur zu deuten ist (KrP und KiTTEL*). Den 
ersten ENDOR-Messungen von FEHER® am F-Zentrum in KCl folgten 
weitere Messungen von Lorp an LiF® und NaCl’, von BLUMBERG und 


ay 


3 Kine Einfiihrung in das Gebiet der Farbzentren unter besonderer Bertick- 
sichtigung des F-Zentrums findet sich bei: Pick, H.: Nuovo Cim. Suppl. 7, X, 498 
(1958). 

4 Kip, A.F., C. Kitrer, R.A. Levy and A.M. Portis: Phys. Rev. 91, 1066 
(1958). 

5 FEHER, G.: Phys. Rev. 105, 1122 (1957). 

6 Lorp, N.W.: Phys. Rev. Letters 1, 170 (1958). 

? Lorp, N.W.: International Symposium on Colour Centers in Alkali Halides. 


Corvallis/Oregon 1959. 
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FEHER8 an KCl und von Horton an LiF® sowie LiCl, NaF und NaCl?°. 
Eine ausfiihrliche Arbeit von FEHER", in der auch die ENDOR-Methode 
im einzelnen besprochen ist, befaBt sich mit Donatoren in Silizium. In 
allen Fallen wurde bei Temperaturen des fliissigen Heliums gearbeitet 
und die nichtstationare Anderung des Dispersionssignales der Elek- 
tronenspinresonanz gemessen. FEHER? wies darauf hin, daB auch eine 
stationare Anderung des Absorptionssignales auftreten sollte, wenn die 
ENDOR-Ubergange zusammen mit strahlungslosen Relaxationsiiber- 
gangen (T, oder J, in Verbindung mit 7, nach Fig. 1) eine zusatzliche 
Verbindung zwischen den Niveaus der gesattigten Elektronenspinreso- 
nanz herstellen. Eine solche stationére Elektronen-Kern-Doppelreso- 
nanz kann bei relativ kurzen Relaxationszeiten (ei 10-6 sec) ge- 
messen werden, am F-Zentrum in KCl bereits bei Zimmertemperatur”™’. 
Die vorliegende Arbeit befaBt sich mit dem Ausbau dieser Methode und 
mit ihrer Anwendung zur Bestimmung der Hyperfeinstrukturkonstanten 
des F-Zentrums in verschiedenen Alkalihalogeniden. Die Dynamik der 
stationiren Elektronen-Kern-Doppelresonanz, die die Fragen nach 
Breite, Héhe und Sattigungsverhalten der ENDOR-Linien umfaBt, 
wird in einer folgenden Arbeit!® behandelt. 


2. MeBverfahren 


Das Blockschaltbild der MeBapparatur nach Fig. 2 zeigt im oberen 
Teil eine konventionelle Anordnung zur Messung der Elektronenspin- 
resonanz. Den Grundbaustein bildet ein Spektrometer der Firma 
Varian (Type 4500) mit 6’’-Magnet. Eine neue Mikrowellenbriicke mit 
Uberlagerungsempfang, die an anderer Stelle! beschrieben ist, sorgt fiir 
die notwendige hohe Empfindlichkeit. 


Die Elektronen-Kern-Doppelresonanz erfordert ein zusatzliches 
magnetisches Wechselfeld H, senkrecht zu H, im Frequenzbereich von 
etwa 0,5 bis 100 MHz. Fiir die stationdre ENDOR-Messung an Proben 
mit kurzen Relaxationszeiten sind H,-Feldstaérken von einigen Gau8 
notig. Um eine aperiodische Auskopplung solcher Felder zu erreichen, 
wird ein einstufiger selbsterregter Sender (R6hre QQE 03/12) verwendet, 
an dessen Schwingkreis eine durch den Hohlraumresonator verlaufende 


8 BLUMBERG, W.E., u. G. FEHER: Bull. Amer. Phys. Soc. 5, 183 (1960). 

® Hotton, W.C., H. Brum and C.P. SLicHTER: Phys. Rev. Letters 5, 197 
(1960). 

10 Hotton, W.C.: Diss. Urbana, Ill. 1960. 

il Fever, G.: Phys. Rev. 114, 1219 (1959). 

12 SEIDEL, H., u. H.C. Woir: Naturwissenschaften 21, 597 (1959). 

8 SEIDEL, H.: Die Dynamik der stationaren Elektronen-Kern-Doppelresonanz 
von F-Zentren in Alkalihalogenid-Kristallen. Z. Physik 165, 239 (1961). 

14 SEIDEL, H.: Z. angew. Phys. (im Druck). 
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Schleife induktiv angekoppelt ist. Unmittelbar unter dem Hohlraum- 
resonator ist die H,-Schleife mit einer einzelnen Windung abgeschlossen, 
in die die auswechselbare Schwingkreis-Spule des Senders eintaucht. 

- Die fiir eine empfindliche Messung unumgingliche Modulation laBt 
sich giinstig verwirklichen, indem bei konstantem Feld H, der Hoch- 
frequenzgenerator rechteckférmig moduliert, also im Takt der Modula- 
tionsfrequenz ein- und ausgeschaltet wird. Der hierfiir vorgesehene 


Schrefber Oszillograph 


/Tikrowellenbrucke 
7 mit 
Yberlagerungsempt 
3,38CHz 


Langsame 
Variation H.-Schleite 


Varian lype 4500 


Langsame 


/requenZ= Normoltrequ— /requenz— 
morkengever Generator 4 variation 


Fig. 2. Blockschaltbild des ENDOR-Spektrometers 


Modulator wird von der Niederfrequenzspannung (80 oder 400 Hz) ge- 
speist, die sonst zur Modulation des H,-Feldes dient. Ein stationarer 
ENDOR-Effekt fiihrt dann zu einer Anderung des ESR-Absorptions- 
signales im gleichen Takt. Das Signal wird in iiblicher Weise von einem 
phasenempfindlichen Gleichrichter selektiv demoduliert und auf einem 
Schreiber registriert. 

Zur Aufnahme eines ENDOR-Spektrums wird zunachst ohne H,- 
Feld mit normaler Feldmodulation die Elektronenspinresonanz gemessen 
und auf Sattigung in Resonanzmitte eingeregelt. AnschlieBend wird auf 
H,-Modulation umgeschaltet und die Frequenz des H,-Feldes. langsam 
iiber den gewiinschten Bereich variiert, wobei ein Frequenzmarken- 
geber durch Vergleich mit Normalfrequenzen (Normalfrequenzgenerator 
Rohde & Schwarz Type XUA) entsprechende Eichmarken auf den 
Schreiber gibt. 
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Als Hohlraumresonator hat sich einer von zylindrischem Typ mit der 
Schwingungsform H),, (Q ~ 20000) bewahrt. Mit einem verschiebbaren 
kontaktlosen Deckel versehen, lat er sich leicht nachstimmen. Ein ver- 
silbertes Quarzrohr als zylindrische Wand des Resonators verringert die 
thermische Drift und die Entstehung von Wirbelstrémen bei der Feld- 


modulation, die zu einer mechanischen 
H,-Feld wurde zunachst eine aus zwei 


PZZZZL LEAR AT 


ERG 


kthlflissigkeit 


SSSSESSSSYSSSS 


3 


/TeBkristall 
versibertes. 
Quarzrohr 


Ze 
H2- Schleife 


rte Aoppelwindung 


Fig. 3. Resonator mit Kiihlvorrichtung (die H,-Schleifeist in 
Wirklichkeit um 90° gedreht und als Helmholtz-Anordnung 
ausgebildet) 


Vibration fiihren. Fir das 
achsenparallelen Stegen zu- 
sammengeschaltete einfache 
Schleife verwendet. Es stellte 
sich jedoch heraus, daB die 
aus der Inhomogenitat des H,- 
Feldes resultierenden Kom- 
ponenten parallel zu Hy, eine 
zu niedrigen Frequenzen hin 
stark zunehmende Entsatti- 
gung der Elektronenspin- 
resonanz ergeben}’, die sich 
in gleicher Weise wie ein 
ENDOR-Effekt auswirkt und 
schlieBlich bei sehr niedrigen 
Frequenzen die ENDOR- 
Messung unméglich macht. 
Diese St6rung wurde weitge- 
hend ausgeschaltet durch eine 
auf den Fall des zweidimen- 
sionalen Feldes_ iibertrage- 
ne ,, Helmholtz-Anordnung*: 
Zwei gleichsinnig geschaltete 
Schleifen, deren gegenseitiger 
Abstand das 1/)/3-fache der 


Schleifenbreite betragt18. 
Fiir Messungen bei Tieftemperatur wird mit der in Fig. 3 gezeigten 
Vorrichtung nur der Kristall gekiihlt. Dazu ist das untere Ende des 
Vakuumkiihltopfes als Quarzfinger ausgebildet, der in den Hohlraum- 
resonator axial eingefiihrt wird. In den Quarzfinger ragt bis etwa zur 
Oberkante des Resonators ein mit der Kiihlfliissigkeit in Verbindung 
stehender Kupferstab hinein, auf dessen Endflache der MeBkristall auf- 
gekittet ist, haufig unter Zwischenschaltung eines unverfarbten Kristalles. 
Der Kiihleinsatz ist drehbar und mit einer genauen Winkelskala ver- 
sehen. Diese einfache Kihlvorrichtung arbeitet noch mit. fliissigem 
Wasserstoff zufriedenstellend. Begiinstigt durch die gute Warmeleit- 
fahigkeit der Alkalihalogenidkristalle bei tiefen Temperaturen liegt die 

Temperatur des Me&kristalles nur 2 bis 4° iiber der des Kiihlbades. 


4 
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Die verwendeten MeSkristalle enthielten zwischen 107 und 10!8 
F-Zentren pro cm’, hatten eine typische GréBe von etwa 6 X 6 X10 mm 
und wurden sorgfaltig im Dunkeln oder unter Rotlicht gehandhabt. Mit 
Ausnahme des von der Firma Dr. K. Korth/Kiel bezogenen stark 
hygroskopischen KF wurden die Rohlinge im Institut aus der Schmelze 
gezogen (ohne Schutzgas). Die Verfarbung geschah bei KCl, KBr und 
KJ additiv mit anschlieBendem Abschrecken von Temperaturen knapp 
unterhalb des Schmelzpunktes, bei NaCl 
und KF durch Rontgenbestrahlung bei CC 2ehachse 
Zimmertemperatur (etwa 100 kV; 15 mA; [oo1f 


10 Std). 
Die Kristalle werden mit einer Spalt- £00} 
flache, z.B. (001), aufgekittet und haben No 
somit die in Fig. 4 skizzierte Orientierung % 
relativ zum Feld H,. H, liegt in der S00] 


Drehachse und H, senkrecht zu H, und an tiena wen Ae ey 
H,. Die Ausrichtung<in- der: Drehebene =" > ’Magnetid 
wird zunachst grob visuell vorgenommen 

und dann durch Vergleich der Doppelresonanzspektren auf beiden 
Seiten der Symmetrielagen 9 =0° oder 0 = 45° bis auf Bruchteile eines 
Grades genau verbessert. 


3. Theorie der Hyperfeinstruktur 
Die Hyperfeinstruktur (HFS) des F-Zentrums soll zunachst an Hand 
der Wechselwirkung mit einem einzelnen Nachbarkern mit Spin I und 
ohne Beriicksichtigung von Quadrupoleffekten analysiert werden. Der 
Einflu8 der Spin-Bahn-Kopplung auf die Hyperfeinstruktur sei vernach- 
lassigbar. In dem Spin-Hamilton-Operator* 


H = g, My DoS — 81 be Dot + Mts (1) 
g,: g-Faktor des Elektrons; fy: Bohrsches Magneton 
g,. Kern-g-Faktor; MM, Kernmagneton 


S und I: Vektoroperatoren der Drehimpulse von Elektron 
und Kern in Einheiten von h 


gilt fiir den Anteil der Hyperfeinstruktur! 


Hes = 81H 8elts!| f (2 ce? 5) lve) Pav + — S|p(o)? eis(2) 


* Alle Gleichungen sind im cgs-System geschrieben. Die in Anlehnung an den 
allgemeinen Gebrauch als Feldstairke bezeichnete und in GauB angegebene GréBe H 
ist genau genommen eine magnetische FluBdichte. 

15 Z. B. ABraGAm, A.: The Principles of Nuclear Magnetism, p. 170. Oxford 
1961. 
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Das Integral stellt die anisotrope Dipol-Dipol-Wechselwirkung von 
Elektron und Kern dar, wahrend das zweite Glied die isotrope ,,Kon- 
takt‘‘-Wechselwirkung enthalt, die nur von der Elektronendichte am Ort 
des Kernes (ry =0) abhangt. Gl. (2) kann in folgender Tensorform ge- 


schrieben werden: 
Hy, = 1(8 4- a) S. (3) 


% ist ein symmetrischer Tensor mit der Spur Null und den Elementen 


By = » | (aim — a Sia) WO) PAV 
ik — 81 Me Se Mo (5 Mi am et ae |p (x) | (4) 
1, R=, 235 205 = Kronecker-o. 
a die isotrope Hyperfeinstrukturkonstante 
§ 
a= gr tty Be tte |p (0) |?. (5) 


« 


Wenn x, y, die Hauptachsen des Tensors 8 sind, hat der Spin-Hamilton- » 
Operator in diesem System die Form 
= gly DoS — 87 fe DOA + 41S + (6) 
+ B49, + Boyt, Span 


Unter den vereinfachenden Annahmen 
§e Mo Ay > a (7) 
Q/2 + 7 by Ho. Bee, Boys Bes (8) 


sind sowohl Elektronenspin als auch Kernspin in Richtung des auBeren 

Feldes Hy quantisiert, und die Eigenwerte des Spin-Hamilton-Operators 

ergeben sich in dieser Naherung zu 

b= Se Mo i, Ms — 87 Mp A, My “Fa mM, My (a a BY hi, =F: By) hy a By h') (9a) 
=hy,m, —hyv, my, + Was m, my. (9b) 


Hierbei sind h,, h,, h, die Komponenten eines Einheitsvektors in Rich- 
tung von H, im x, y, z-Koordinatensystem. Die ENDOR-Uberginge 
Am,=-+1 nach Fig. 1 liegen dann bei den Frequenzen 


(10) 
: Wars ate 


, Ap . . 
vy, und »,, die im folgenden oft getrennt behandelt werden miissen, 
seien als Summen- bzw. Differenzfrequenz bezeichnet. 
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Der Tensor der anisotropen Hyperfeinstruktur wird haufig durch 
Symmetriebedingungen vereinfacht. Es sollen die folgenden drei Falle 
unterschieden werden: 


a) Der ,,axialsymmetrische‘‘ Fall liegt vor, wenn durch den Kern 
eine drei- oder mehrzahlige Symmetrieachse der Elektronenverteilung 
geht. Diese ist dann zugleich Hauptachse (z) des Tensors, und die 
Glieder B,, und B,, sind gleich. Der Tensor ist auf eine Konstante 
reduzierbar, so daB mit 


By =b3.:, Bay = By y= — b/2 
Was = a + 6(3 cos?a — 1) (11) 


wird, wobei « der Winkel zwischen H, und der z-Achse ist. 


b) Liegt der Kern auf einer zweizahligen Symmetrieachse der Elek- 
tronenverteilung, so sind dadurch wie vorher die Hauptachsen des Ten- 
sors festgelegt, aber B,,, B,, und B,, voneinander verschieden. Um an 
den vorigen Fall anzuschlieBen, kann man zerlegen 


B,, =), — },/2; Bag = Og — 04/2; B,, = — b,/2 — b,/2 


und erhalt, wenn man als 6 den Winkel zwischen H, und der zweiten 
Hauptachse (x) einfiihrt 


Wars = 4 + b, (3 cos? « — 1) + b,(3 cos? B — 1). (12) 


c) Fiir den allgemeinen Fall ohne die obigen Symmetrieverhaltnisse 
ist die Angabe von maximal drei weiteren Konstanten nétig, um die 
Hauptachsen des HFS-Tensors festzulegen. 

Die vollstandige Hyperfeinstruktur des F-Zentrums ergibt sich nun in 
der Naherung von Gl. (9) durch Summation iiber etwa 100 Nachbar- 
kerne m, mit denen das an der Anionenliicke eingefangene Elektron eine 
angemessene Wechselwirkung hat: 


E=hy,m,+ >) (Was, pn — Vey Mn) - (13) 


Da zu jeder Kombination von m,,, eine andere ESR-Linie gehért, wird 
dieses Spektrum sehr linienreich, die Hyperfeinstruktur meistens nicht 
mehr aufgelést und stattdessen eine einzige inhomogen verbreiterte 
Linie beobachtet. Die ENDOR-Methode erméglicht dagegen eine 
genaue Messung der HFS-Wechselwirkungen, weil ihr Spektrum nur die 
Frequenzen y, nach Gl. (10) fiir jeden Kern enthalt. 

Wegen der Symmetrie des F-Zentrums ist es zweckmabig, seine Um- 
gebung in ,,Schalen“ von kristallographisch aquivalenten Kernen auf- 
zuteilen. Sie sind im folgenden durch rémische Ziffern gekennzeichnet, 
wobei als Zahl die ‘Quadratsumme der Miller-Indices, also das Quadrat 
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des Abstandes vom Zentrum gewahlt wird, mit dem Abstand nachster 
Nachbarn d als Einheit. Fiir die Schalen I bis VIII sind in Tabelle 4 
die Millerschen Indices wvw und die Zahl N der zugehorigen Kerne auf- 
gefiihrt. In der letzten Spalte ist angegeben, in welche der drei oben 
besprochenen Gruppen die anisotrope HFS-Wechselwirkung fallt, wenn 
man fiir die Elektronenverteilung des F-Zentrums lediglich kubische 
Symmetrie voraussetzt. Fig. 5 zeigt chematisch einen Oktanden der 
Umgebung des F-Zentrums. 

Die einzelnen Kerne einer Schale haben gleiche HFS-Konstanten, 
unterscheiden sich aber im allgemeinen in der Orientierung ihrer Achsen- 
systeme relativ zum Feld H,. Nur 
die beiden jeweils gegeniiberlie- 
genden Kerne sind immer 4qui- 
valent. Zujeder Schale (und jedem 
Isotop) gehért also eine Gruppe 
aus N/2 Summenfrequenzen und 
N/2 Differenzfrequenzen, soweit 


Tabelle 1. 
Die Schalen I—VIII des F-Zentrums 
Schale lon Uvw N canbe 
J + > 400 6 a 
II aa 110 12 b 
Lik -+ 111 8 a 
IV — 200 6 a 
Vv ae 210 24 Cc 
Fig. 5. Umgebung des F-Zentrums mit den Schalen VI rate ES 2A 24 | Cc 
I—VIII VIII — | 220 12) ub 


nicht bei besonderen Orientierungen des Kristalles mehrere Kernpaare 
aquivalent sind. Die Winkelfunktionen cos« und cosf fiir die 
Gln. (11) und (12) ergeben sich als Produkt der Einheitsvektoren 
in Richtung von H, und der betreffenden Hauptachse. Wird wie bei 
unseren Messungen Hy, nur in der (001)-Ebene gedreht und der Winkel 
zwischen Hy und der 100-Richtung mit O bezeichnet (Fig. 4), so ergibt 
sich fiir die Symmetriefalle a und b 


cos a = 210089 + vsin® (14) 

V2 + v2 + w2 
In vielen Fallen ist die Naherungslésung Gl. (9) bzw. (13) zur Inter- 
pretation der ENDOR-Spektren ausreichend. Die Wechselwirkung des 
Kernquadrupolmomentes mit dem elektrischen Feldgradienten kann 


eine Aufspaltung der ENDOR-Linien in 27 Komponenten bewirken. 
eV 
Ox? 


Beziiglich der Hauptachsen und der Glieder 


des Feldgradienten- 
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Tensors gelten die gleichen Uberlegungen wie fiir den Hyperfeinstruktur- 
Tensor. Solange die Quadrupolenergie klein gegen die magnetischen 
Wechselwirkungen ist, ergibt sich bei axialer Symmetrie eine Verschie- 
bung der Quadrupolkomponenten um?4 


3eQ ev 
4hI(2I—1) 02 


(44) quadr. = (3. cos? — 1) (my, — $) (15) 
wobei Q das Quadrupolmoment des Kernes und m, der gréBere der 
beiden m-Werte des Am, = +1-Uberganges ist. 

Merkliche Abweichungen von Gl. (9) kénnen auftreten, wenn die 
Bedingung (8) nicht geniigend erfiillt ist, was besonders fiir den Fall 
a/2h ~y, bei den Differenzfrequenzen zutrifft. Der Kernspin ist dann 
nicht mehr in Hj-Richtung quantisiert, da die anisotrope Wechselwir- 
kung einen wesentlichen Feldbeitrag senkrecht zu H, liefert. Der all- 
gemeine Fall mit vergleichbarer isotroper und anisotroper Wechsel- 
wirkung ist z.B. von McCoNNELL” behandelt worden. Fiir uns ist es 
ausreichend, eine Korrektur erster Ordnung einzufiihren, wie sie bereits 
von FEHER"™ angegeben wurde: 


9 b®sin?«@ cos? a 
Vd Korr. — Yd 8 re (16) 


Schwieriger ist zu tiberblicken, wie sich eine ungentigende Erfiillung 
der Bedingung (7) auswirkt, da dann m, und m, ihre Giltigkeit als 
Quantenzahlen verlieren. Fiir ein System aus Elektron und einzelnem 
Kern ist die Lésung als Breit-Rabi-Formel!® bekannt. Hat das Elektron 
jedoch vergleichbare HFS-Wechselwirkungen mit vielen Kernen zu- 
gleich, so sind auch die Kopplungen der Kerne untereinander iiber ihre 
Wechselwirkung mit dem Elektron von Bedeutung. Das ftihrt zu einer 
, Hyperfeinstruktur zweiter Ordnung“‘, auf die zuerst BLUMBERG und 
FEHER® hingewiesen haben. Hotton?” hat die Rechnung fiir den Fall 
vier Aquivalenter Kerne durchgefiihrt, wie er z.B. in der zweiten Schale 
bei einem zur [100]-Richtung parallelen Feld Hy vorliegt. Die sich er- 
gebende Aufspaltung ist von der gleichen GréBenordnung a?/h?y, wie 
die Breit-Rabi-Korrektur. 


4. MeBergebnisse 
Es wurden F-Zentren in NaCl, KF, KCl, KBr und KJ untersucht. 
Die Elektronenspinresonanz der additiv verfarbten Kristalle ergab bei 
300° K und 90°K reine F-Zentren-Linien mit Linienbreiten, wie sie 
schon von anderen Autoren* bestimmt wurden. Bei 20° K traten neue, 


16 Z. B. KopFERMANN, H.: Kernmomente. Frankfurt a. Main 1956. 

17 McConngELL, H.M., C. HELLER, T. Cote and R.W.FEssENDEN: J. Amer. 
Chem. Soc. 82, 766 (1960). 

18 Breit, G., and I.I. Rapr: Phys. Rev. 38, 2082 (1931). 
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zum Teil sehr scharfe und anisotrope Linien hinzu, die offensichtlich 
nicht zum F-Zentrum gehéren. In den réntgenverfarbten Kristallen 
sind der F-Zentren-Linie auch bei Zimmertemperatur andere ESR- 
Linien mit kiirzerer Relaxationszeit tiberlagert. Die zusatzlichen ESR- 
Linien wurden nicht naher untersucht. Sie haben keinen merklichen 
Einflu8 auf das ENDOR-Spektrum. Die Elektronenspinresonanz von 
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Fig. 6. ENDOR-Spektrum des F-Zentrums in KBr mit den Linien der Kerne K**, K*! (6,9% Haufigkeit), 
Br7® und Br*! (je etwa 50%) in den Schalen I—VIII. 0 =0° 


F-Zentren in KF war bisher noch nicht gemessen worden. Man erhalt 
hier eine ESR-Linie ohne aufgeloéste Hyperfeinstruktur mit einer Halb- 
wertsbreite von etwa 106 G. 

Einige Beispiele der gemessenen ENDOR-Sphektiren sind in Fig. 6 
und Fig. 7 wiedergegeben. Fig. 6 zeigt das aus vier Schreiberkurven 
zusammengestellte Spektrum der F-Zentren in KBr bei 90° K und 
@=0°. Es enthalt zwischen 0,5 und 28 MHz die aufgelésten Linien der 
Schalen I bis VIII. Unterhalb 0,5 MHz konnte aus technischen Griinden 
nicht gemessen werden, dort sind noch einige Differenzfrequenzen der 
IV. Schale zu erwarten. In Fig. 7 ist der Bereich von 7,5 bis 11 MHz, 
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der die Linien der ersten Schale enthalt, fiir drei verschiedene Orientic- 
rungen des Kristalles wiedergegeben und angedeutet, zu welchen Kern- 
positionen die einzelnen Linien bzw. Quadrupoltripletts gehéren (Orien- 
tierung des Kristalles gema8 Fig. 4). 

Die Analyse der ENDOR-Spektren wird dadurch erleichtert, daB die 
zu einer Schale gehérenden Linien haufig als deutlich abgegrenzte 
Gruppe auftreten. Durch Aufteilen der Linien in Summen- und Diffe- 
renzfrequenzen nach Gl. (10) kann entschieden werden, ob sie zu Anionen 
oder Kationen gehéren. Kerne mit mehreren Isotopen lassen sich aufer- 
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Fig. 7. ENDOR-Linien der Kernpaare 100, 010 und 001 der ersten Schale bei den Orientierungen © = 0°, 
@=35° und @=:45° gemaB Fig.4. KBr; T=90° K 


dem leicht dadurch identifizieren, daB ihre ENDOR-Frequenzen im glei- 
chen Verhaltnis wie die magnetischen Momente der Isotope stehen. Die 
endgiiltige Zuordnung zu den Schalen geschieht dann auf Grund der Ab- 
hangigkeit des Spektrums von der Orientierung des Kristalles (Win- 
kel @), die fiir jede Schale entsprechend den Gln. (10) bis (12), (14) bis 
(16) ein charakteristisches Bild ergibt. 

Als besonders einfaches Beispiel sei die Liniengruppe des KBr-Spek- 
trums zwischen 7,5 und 11 MHz (Fig. 7) betrachtet. Sie kann bei den 
Orientierungen 9 =35° und @ =45° unmittelbar anschaulich in Sum- 
menfrequenzen y, und Differenzfrequenzen vj aufgeteilt werden. Auf 
die auffallend verschiedene Intensitat der Summen- und Differenziiber- 
gange wird in der folgenden Arbeit!® eingegangen. Die Differenz zwi- 
schen y, und v7 betragt 1,35 MHz, was der doppelten Kernresonanz- 
frequenz v, des Kernes K*® im Magnetfeld Hj =3380G entspricht. 
Weiterhin fallt auf, daB das Quadrupoltriplett mit der niedrigsten Fre- 
quenz seine Lage bei der Rotation des Kristalles beibehalt. Der betref- 
fende Kern liegt also auf der Drehachse [001]. Damit ist die Zuordnung 
zur ersten Schale bereits sichergestellt. Fir die aquivalente neunte 
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Tabelle 2. Hyperfeinstrukturkonstanten des F-Zentrums in MHz 


Messungen 
anderer Autoren Eigene Messungen 
Kristall] Schale} Kernt T =4,3 °K 
alh .| ah blh g|h 
Lif 1 Li? 39,06 3,20 I 
2) F198 105,94 |14,96 
3 Li 0,50 | 0,68 
4 F 0,48 ‘Mp 7) 
5 Li 0,27 | 0,28 
6 F 0,88 | 0,69 
8 F 1,34 | 0,56 
LiCl 1 Li? 19,1 An hh 
2 Cc) 1462 0,90 
3 iLal 2,1 2,1 
4 Cl 0,5 0,05 
NaF 1 Na®5 1[105,6] I | 
2 | F® | [61] 
3 Na 1,28 | 0,68 
4 F 0,9 0,6 
8 F 0,90 | 0,65 
NaCl 1 Na? 61,5 31 I |62,4 3,01 
2 C135 12,50 | 0,96 12,53 1,06 0,11 
3 Na 0,340) 0,170 
4 Cl 0,460 0,068 
5 | Na 0,614| b,/h = 0,097 
b,/h = 0,007 
p=17,5u% 
6 | Cl (0,25) (0,05) 
KF A aK? 34,3 1,6 0,10 
251 ee 35,5 4,4 
4 FE 11,6 1,8 
KCl 4 K39 20,6 0,91 1. F24403 0,885 0,19 
20,77 0,945 0,18 
P| ACE 6,9 0,507) LE") 47,00) |) "0, /)e— 0.520%" 
by/h = 0,010 
6,90 | b,/h=0,525 
b,/h = 0,010 
3 K 0,31 | 0,03 
4 Cl 1,06 | 0,11 
6 Cl (0,10) | (0,03) 
KBr f K39 18,80 0,74 0,20 
18,33 O77 0,20 
2 | Brét 43,55 | b,/h=2,7 
42,85 b,/h = 2,78** 0,23 
by/h = 0,10 
3 K 0,274 0,022 
4 | Br 5,82 0,402 0,065 
5,70 0,410 0,105 
5 K 0,16 0,02 
6 | Br 0,838| b,/h = 0,086 
by/h = 0,009 
Pp = 34,4°*** 
8 | Br 0,538 0,068 


T [°K] 


90 


90 
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Tabelle 2 (Fortsetzung) 


< Messungen 


anderer Autoren 


Eigene Messunge 
Kristall | Schale | Kern t T =1,3 °K 2 at 


b/h qlh 


Ref. I: Hotton!®, 


Ref. II: BLumMBERG und FEHER®, 

() unsichere Zuordnung. 

[ ] aus der Elektronenspinresonanz. 

* Winkel zwischen [100] und 1. Hauptachse fiir Kern 210, 1. und 2. Hauptachse 
in (001)-Ebene. 

xx 4. Hauptachse [110], 2. Hauptachse [110] fiir Kern 110. 

xxx Winkel zwischen [100] und 1. Hauptachse fiir Kern 211, 1. und 2. Haupt- 
achse in (001)-Ebene. 

+ Die Hyperfeinstruktur-Konstanten der iibrigen Isotope ergeben sich entspre- 
chend dem Verhaltnis der magnetischen Momente. 


Schale kommt eine so starke Wechselwirkung nicht in Frage. Die 
ENDOR-Frequenzen der drei Kernpaare (ohne Quadrupolaufspaltung) 
sind also PPG bio wap, 

Va109 = 4/2h + b/2h(3 cos?O — 1) +», 

Yaoi = 42h 4+ b/2h(3 sin?O — 1) + %. 


Die beiden Hyperfeinstrukturkonstanten ergeben sich z.B. aus der 
Frequenz der mittleren Quadrupollinie des Kernes 001 


al2h — b/2h +», = 9,46 MHz 
und der Frequenz der mittleren Quadrupollinie des Kernes 100 bei 9 = 0° 
al2h + b/h +», = 10,61 MHz 


zu alh =18,33 MHz und b/h =0,77 MHz. 

Die bei der Analyse der ENDOR-Spektren gewonnenen Hyferfein- 
struktur-Konstanten bei verschiedenen Temperaturen sind in Tabelle 2 
zusammengestellt. Durch den Einschlu8 der Ergebnisse anderer Autoren 
gibt sie ein vollstandiges Bild der bis jetzt mit der ENDOR-Methode 
gemessenen HFS-Konstanten des F-Zentrums. Die klein gedruckten 
letzten Ziffern enthalten eine Unsicherheit von einigen Einheiten. Bis 
auf die eingeklammerten Werte, bei denen die anisotrope Aufspal- 
tung zu klein fiir eine genaue Analyse der Winkelabhangigkeit ist, sind 

Z. Physik. Bd. 165 16 
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alle Zuordnungen sichergestellt. In einigen Fallen wurden die Spektren 
iiber den ganzen Winkelbereich 9 =0 — 45° (z.B. in Schritten von 5°) 
aufgenommen und ausgewertet. Dabei zeigte sich Ubereinstimmung 
mit dem theoretischen Verlauf innerhalb der MeBgenauigkeit, die je 
nach Linienbreite zwischen 1 kHz und 30 kHz lag. Bei KF und KJ 
beschrankten sich die Messungen auf wenige Spektren, die zur Bestim- 
mung der wichtigsten HFS-Konstanten ausreichten. 

Die Abweichung des HF S-Tensors von der axialen Symmetrie ist in 
der zweiten Schale sehr klein, sie konnte aber beim KCl und KBr noch 
mit etwa 30% Genauig- 
keit bestimmt werden. 
Die V. Schale war nur bei 
NaCl wegen des groBen 
Kernmomentes des Na- 
triums gut zu analysie- 
ren. In Fig. 8 sind die exe 
perimentellen Werte der 
HFS-Wechselwirkung fiir 
diese Schale aufgetragen, 
wie sie sich als Mittel- 
werte aus Summen- und 
Differenzfrequenzen _ er- 
geben. Die Parameter 
der Hyperfeinstruktur a, 
- Theoretischer Verlauf, an die MeBpunkte © angepaBt; by, bs und v wurden ams 

=== Verlauf bei axialer Symmetric den vier besonders ge- 
kennzeichneten Punkten 
errechnet. Der Winkel m zwischen der z-Achse des HFS-Tensors und der 
[100]-Richtung ergibt sich zu 17,5°. Die Hauptachse weicht somit er- 
heblich von der [210]-Richtung ab, die mit der [100]-Richtung einen 
Winkel von 26,5° bildet. Der mit diesen Konstanten nach Gl. (12) be- 
rechnete Verlauf der HFS-Wechselwirkungen (ausgezogene Linien) zeigt 
gute Ubereinstimmung mit den iibrigen MeBpunkten. Zum Vergleich 
ist gestrichelt der Verlauf fiir den axialsymmetrischen Fall (g@ =26,5°; 
by =0) eingezeichnet. In der ebenfalls gut zu analysierenden VI. Schale 
des KBr fallt die Hauptachse praktisch mit der [211]-Richtung zu- 
sammen. 

Ein von der Theorie abweichendes Verhalten zeigt die Quadrupol- 
Aufspaltung, insbesondere in der ersten Schale. Ihre Winkelabhangig- 
keit wird von dem Faktor (3 cos?«—1) der Gl. (15) nicht genau be- 
schrieben, und die Aufspaltung der Summen- und Differenziibergange 
ist deutlich verschieden. Da gleichzeitig eine Hyperfeinstruktur zweiter 
Ordnung sichtbar ist, liegt die Vermutung nahe, da® diese fiir die 


Fig. 8. HFS-Wechselwirkung der V. Schale in NaCl (<21!0)). 
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einzelnen Quadrupolterme und fiir Summen- und Differenziibergange 
verschieden ausfallt und dadurch die beobachteten Abweichungen zu- 
stande kommen. Fig.9 zeigt stark auseinandergezogen das oberste 
Quadrupoltriplett der ersten Schale in KCl bei @ =0°. Die Hyperfein- 
struktur zweiter Ordnung ist an allen drei Linien deutlich zu erkennen. 
Die symmetrische Aufspaltung der mittleren Linie (m,; = — 4 +m, = +4) 
entspricht offensichtlich der Koppelschwingung der beiden aquivalenten 
Kerne. Eine genaue Auswertung der Quadrupoleffekte erscheint also 
nur zusammen mit einer Analyse der Hyperfeinstruktur zweiter Ordnung 
méglich, von der wegen des grofen rechnerischen Aufwandes abgesehen 
wurde. In Tabelle 2 sind nur 
die MeBwerte des halben maxi- 
malen Abstandes g/h zwischen 
der Symmetrieachse der mitt- 
leren und dem Maximum einer 
benachbarten Quadrupollinie 
aufgefiihrt, die einen groben 
Anhaltspunkt fiir das Glied 


360 BV 
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geben. Auf die starke Abwei- : —_ pst 
chung des Feldgradienten-Ten- NS 720 25 MHz 
sors von der axialen Symme- Fig. 9. Hyperfeinstruktur 2. Ordnung am _ obersten 
trie in der zweiten Schale des DreTEte cone ae ee ae 
KCl wurde bereits von FEHER® 

hingewiesen. Bei NaCl, KBr und K J liegt dagegen annahernd axiale Sym- 
metrie vor. Eine sehr gut aufgeléste, verhaltnismaBig groBe Quadrupol- 
aufspaltung zeigt die vierte Schale in KBr, wie aus Fig. 6 ersichtlich ist. 


ENDOR-Linien, die sich nicht entweder eindeutig oder — wenn bei 
weit auBen liegenden Schalen die anisotrope Aufspaltung zu klein 
wird — plausibel einer Schale des F-Zentrums zuordnen lassen, wurden 
in keinem Falle beobachtet. 


5. Diskussion der MeBergebnisse 


Struktur und Winkelabhdngigkeit der ENDOR-Spektren ergeben die 
letzte, diesmal vollig eindeutige Bestatigung fiir das de Boersche Modell 
des F-Zentrums: Es handelt sich um eine Anionenliicke mit einem ge- 
bundenen Elektron. Nur ein Kern ohne Kernmoment (Z.B. O1%) im 
Zentrum der Anionenliicke kénnte unbemerkt bleiben, doch scheidet 
diese Méglichkeit aus anderen Griinden praktisch aus. Bestatigt wird 
auch die Theorie der Elektronenspinresonanz des F-Zentrums von 
Kip und Kirrer?, indem die aus den isotropen HFS-Konstanten 
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berechneten Halbwertsbreiten der ESR-Linien mit den gemessenen 
Werten innerhalb der MeBgenauigkeit iibereinstimmen. 


Haufig wird die Frage diskutiert, ob sich die F-Zentren vorwiegend 
in unmittelbarer Umgebung von Stoérstellen — anderen Farbzentren, 
Verunreinigungen oder Versetzungen — befinden, vor allem in Hin- 
blick auf die Bildungsmechanismen der Zentren. Auf Grund der Ergeb- 
nisse der ENDOR-Messungen kann diese Frage mit ziemlicher Sicherheit 
verneint werden, soweit es sich um F-Zentren handelt, die durch addi- 
tive Verfarbung und Abschrecken von Temperaturen knapp unterhalb 
des Schmelzpunktes oder durch Réntgenbestrahlung bei Zimmertem- 
peratur erzeugt wurden. Eine St6rung der Gittersymmetrie in der Um- 
gebung des F-Zentrums miiBte eine deutlich sichtbare Verschiebung 
bzw. Verbreiterung der ENDOR-Linien ergeben. Die beobachteten 
Linien sind dagegen gerade in den hodheren Schalen sehr schmal (zur 
Diskussion der Linienbreite siehe die folgende Arbeit’). So betragt 
z.B. beim KBr bei 90° K die Linienbreite in der vierten Schale nur etwa . 
0,2% der isotropen und 3% der anisotropen HFS-Konstanten. 


Die Verzerrung des Gitters durch das F-Zentrum selbst tritt dagegen 
in der Struktur der ENDOR-Spektren nicht in Erscheinung, da hierbei 
die kubische Symmetrie in bezug auf das Zentrum erhalten bleibt. 


Die quantitative Diskussion der gemessenen Hyperfeinstruktur-Kon- 
stanten hangt eng mit der Frage nach der genauen Wellenfunktion des 
F-Zentren-Elektrons zusammen, wie aus Gl. (4) und (5) hervorgeht. 
Eine zusammenfassende Darstellung der Theorie eines Farbzentren- 
Elektrons findet sich bei GouRARY und ApDRIAN?*. Wahrend man bei 
der Berechnung der optischen Uberginge schon mit Kontinuums- 
Approximationen brauchbare Ergebnisse erzielt, mu8 zur Bestimmung 
der HFS-Konstanten der genaue Verlauf der Wellenfunktion innerhalb 
der Ionenriimpfe bekannt sein, der von der Struktur der Jonen entschei- 
dend beeinfluBt wird. Von den vielen Méglichkeiten, an dieses Problem 
heranzugehen, sei hier an die Methode von GouRARY und ADRIAN?9, 26 
angekntipft, die im Augenblick als die fortgeschrittenste angesehen 
wird. Bei ihr wird zunachst in der ,,point-ion lattice approximation‘ 
eine Hiillfunktion ®, (envelope function) berechnet, d.h. der mittlere 
Verlauf der Wellenfunktion ohne Beriicksichtigung von Oszillationen 
innerhalb eines Gitterabstandes d. In einem zweiten Schritt wird die 
Hiillfunktion zu den Einelektronen-Wellenfunktionen y; der Ionen- 
riimpfe (z.B. nach HARTREE-FOCK) orthogonalisiert und so eine Ein- 
elektronen-Wellenfunktion y, des F-Elektrons gebildet, die der Beein- 


19 Gourary, B.S., and F. J. ApriaAN: Solid State Phys. 10, 127 (1960). 
20 GouraRyY, B.S., and F. J. ADRIAN: Phys. Rev. 105, 1180 (1957). 
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flussung durch die Ionenriimpfe Rechnung tragt: 


Yr= N(®, =F Dv <y;| ®;>) | 


N = Normierungsfaktor. 


(17) 


Die fiir die tsotrope HF S-Konstante maBgebende Elektronendichte am 
Kernort des Ions « wird damit 


we (a) [2 = N? | Dy (a) |2= A] Dp (a)|2 (18) 


to » Wa; (0) Vail Pr? 


wobei nur die s-Elektronen des Ionenrumpfes einen Beitrag liefern. Ist 
die Hiillfunktion innerhalb eines Ionenrumpfes anndhernd konstant oder 
andert sie sich immer in der gleichen Weise, so wird der ,, Verstarkungs- 
faktor“ A zu einer fiir die jeweilige Ionensorte charakteristischen Kon- 
stante unabhangig von Kristall und Lage des Ions, eine Naherung, die 
fiir F-Zentren in Alkalihalogeniden berechtigt erscheint. 

In Fig. 10 sind die aus den isotropen HFS-Konstanten iiber Gl. (5) 
und (18) erhaltenen Punkte der Hiillfunktion aufgetragen und mit den 
theoretischen Hiillfunktionen verglichen, fiir die GoURARY und ADRIAN 
im Bereich 7 =d die Form 


®, ~A/r e174 (19) 


angesetzt haben. Dabei wurde die Elektronendichte | ®,|? mit dem Vo- 
lumen d° der Einheitszelle multipliziert, so daB man ein grobes MaB 
fiir die Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Elektrons in der Einheits- 
zelle mit dem entsprechenden Punkt als Zentrum erhalt. Die verwen- 
deten theoretischen Parameter 7 sowie die Verstarkungsfaktoren A, 
und A_ des Kations und Anions sind angegeben. Fiir die Ionen Br- 
und J~ stehen wegen des Fehlens Hartree-Fockscher Wellenfunktionen 
keine theoretischen Verstarkungsfaktoren zur Verfiigung, es wurden 
deshalb in der zweiten Schale des KBr und K J dieselben Werte d?| |? 
angenommen wie bei KCl und daraus die Verstarkungsfaktoren zu 
4000 fiir Br- und 7500 fiir J~ bestimmt. Es zeigt sich, daB die Uberein- 
stimmung von Experiment und Theorie fiir die beiden ersten Schalen 
in allen Fallen ahnlich gut ist wie bei LiF und KCl, die von GOURARY 
und ADRIAN zur Stiitzung ihrer Theorie herangezogen wurden, dal 
jedoch in den héheren Schalen zum Teil erhebliche Abweichungen aut- 
treten. 

Bei Kristallen mit gleichem Alkali sind die gemessenen isotropen 
HFS-Konstanten der ersten Schale umgekehrt proportional der dritten 
Potenz des Gitterabstandes, die Aufenthaltswahrscheinlichkeiten d3| ®, |? 
also unabhangig von der Halogensorte. Diese empirische Regel ist mit 
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erstaunlicher Genauigkeit erfiillt. Tabelle 3 enthalt die entsprechenden 
Werte fiir die K-, Na- und Li-Gruppe (90 °K). Die Theorie von GOURARY 
und AprRIAN liefert zwar in der ersten Schale annahernd gleiche Werte 
d*| ®,,|? fiir alle Alkalihalogenide, doch kann sie die genaue Uberein- 
stimmung innerhalb der gleichen Alkaligruppe nicht erklaren. Fir die 
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Fig. 10. Aufenthaltswahrscheinlichkeit d*|®y|* des Elektrons in der Umgebung des F-Zentrums. 
Theoretischer Verlauf auf Grund der Hiillkurve nach Gourary und ApRIAN und experimentelle Punkte 


héheren Schalen stehen nur wenige Vergleichswerte gleicher Ionen zur 
Verfiigung, die jedoch erkennen lassen, daB die Regel dort nicht mehr gilt. 

Die anisotrope HF S-Konstante b (axialsymmetrischer Fall) ergibt 
sich nach GouRARY und ADRIAN” in erster Naherung zu 


Dy FS ely Sr My B| (0 D,/07),.| (20) 
mit einem ebenfalls nur die Struktur des Ions wiederspiegelnden Ver- 
starkungsfaktor B. Bei einer Hiillfunktion nach Gl. (19) sollte auch das 
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Verhaltnis der anisotropen zur isotropen Wechselwirkung 


by 3B nn d \2 

Tae alt ait! (21) 
ganz grob nur von der Ionensorte abhangen, da »/d fiir die verschiedenen 
Alkalihalogenide sich nur wenig unterscheidet und d/y rv, klein gegen 
eins ist. Aus Tabelle 2 ist ersichtlich, daB dies nur fiir die beiden ersten 
Schalen zutrifft, daB jedoch in den duBeren Schalen sehr viel groBere 
b/a-Werte auftreten, insbesondere bei den leichten Alkalihalogeniden. 


Tabelle 3. Isotvope HF S-Konstante und Aufenthaltswahrscheinlichkeit a3|D7,|? am 
nichsten Nachbarn 


Kristall at | 4 Ay d3|Op|? 
10 Oe Oke 34,3 2,67 3320 » 1072 
1G ee ee) 20,8 3,14 650 3,20 
FRIST some 18,3 3,295 3525 
KIS. Ase 154 35525 3,28 
ANE Ske sel (105) 2,31 260 (2,88) 

ING CIE, 23 62,4 2,815 3,08 
q Usd ein 39,0 2,01 | 57 2,18 
EAC ey be i 19,1 2,565 2,22 


Nun wird von Gl. (20) nur der Teil der Hiillfunktion erfaBt, der sich 
innerhalb des betreffenden Ionenrumpfes befindet und dort iiber die 
Orthogonalitatsbedingung zur Beimischung atomarer #-Funktionen 
fiihrt. Um den Beitrag der iibrigen Wellenfunktion zur anisotropen 
Wechselwirkung abzuschatzen, sei das Elektron im Zentrum der Anionen- 
liicke lokalisiert gedacht, womit sich 
bX = eer Mk (22) 
ergibt. Da b, nach Gl. (20) exponentiell mit dem Abstand abfallt, b% 
dagegen nur mit 1/r3, ist von einem bestimmten Abstand an ein Uber- 
wiegen des letzteren zu erwarten. Die numerische Auswertung ergibt, 
daB bei LiF und NaCl die 6-Werte von der dritten Schale an praktisch 
nur noch den Anteil 5* enthalten und auf diese Weise gut erklart werden, 
wahrend bei KBr auch in den auBeren Schalen VI und VIII 6* nur 
etwa 50% des gemessenen b-Wertes ausmacht, was auf den sehr viel 
groBeren Verstarkungsfaktor B des Br--Ions zuriickzufiihren sein diirfte. 
Bei einer Anderung der Temperatur von 300° K auf 90° K nehmen 
die isotropen HFS-Konstanten um etwa 1 bis 3% ab, wahrend die aniso- 
trope Wechselwirkung um 0 bis 6% gréBer wird. Die Abnahme der 
isotropen Wechselwirkung deutet darauf hin, daB die geringere Mitte- 
lung des den thermischen Schwingungen unterworfenen Ions tiber die 
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exponentiell abfallende Hiillfunktion staérker ins Gewicht fallt als die 
Kontraktion des Gitters. VO6llig aus der Reihe fallt die Quadrupolauf- 
spaltung in der vierten Schale des KBr, die zwischen 300° K und 90° K 
rund um den Faktor 1,6 anwachst. Da sich die magnetischen Wechsel- 
wirkungen gleichzeitig nur im Rahmen des iiblichen andern, kann man 
vermuten, daB die Quadrupolwechselwirkung weniger von dem elektri- 
schen Feldgradienten des F-Zentren-Elektrons (unter Beriicksichtigung 
der Polarisation des Ionenrumpfes) als vielmehr von der Deformation 
des Ionenrumpfes im mechanischen Spannungsfeld bestimmt wird. 
Zusammenfassend kann festgestellt werden, daB die Wellenfunktion 
des F-Zentren-Elektrons in unmittelbarer Umgebung der Anionenliicke 
naherungsweise durch die theoretische Hiillfunktion von GouRARY und 
ApRIAN (Fig. 10) dargestellt wird. Wenn man als Einflu8bereiche von 
Liicke und positiven wie negativen Ionen stark vereinfacht die jeweili- 
gen Einheitszellen annimmt, so befinden sich etwa 3 des Elektrons in 
der Anionenliicke, etwa 6-5 =30% in der ersten Schale und etwd 


12+0,5 —6% in der zweiten Schale. Fiir viele Zwecke, z.B. zur Be-- 


rechnung der Energie des Grundzustandes, ist damit der wesentliche 
Teil des Elektrons erfaBt. Weiter nach auBen fallt die Wellenfunktion 
dann nicht so stark ab-wie die theoretische Hiillfunktion Gl. (19). Auch 
weist die Abweichung der Hauptachse des Hyperfeinstruktur-Tensors 
von dem Gittervektor in der fiinften Schale des NaCl darauf hin, daB 
die Hiillfunktion fiir groBere Abstande vom Zentrum von der. Kugel- 
symmetrie abweicht. Dies lieBe sich z. B. auf einen zusatzlichen kleinen 
Anteil mit g-Charakter zuriickfithren. Es darf jedoch nicht vergessen 
werden, daB die hier benutzte Interpretation in den Konzepten der Hiill- 
funktion, des Verstarkungsfaktors und in der Annahme eines unverzerr- 
ten Gitters noch viele Unsicherheiten birgt. Deshalb erscheint es an- 
gebracht, zundchst eine sorgfaltige Abstiitzung und Erweiterung der 
Theorie zu versuchen und dann erst das umfangreiche experimentelle 
Material weiter auszuwerten. 


Herrn Professor Dr. H. Pick danke ich fiir die groBziigige Férderung dieser 
Arbeit, Herrn Dr. H.C. Wo tr fiir sein anspornendes Interesse sowie fiir zahlreiche 
Anregungen und Diskussionen. Unser Dank gilt auch der Deutschen Forschungs- 
gemeinschaft, die durch Bereitstellung der umfangreichen Gerate die Arbeit erst 
ermoglicht hat. 


Zeitschrift fiir Physik 165, 239—252 (1961) 


Aus dem II. Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Stuttgart 


Die Dynamik der stationaren 
Elektronen-Kern-Doppelresonanz 
von F-Zentren in Alkalihalogenid-Kristallen 
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Horst SEIDEL 
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Die Abhangigkeit des stationaren ENDOR-Signales der F-Zentren inAlkalihalogenid- 
Kristallen von den Feldstarken H, des Mikrowellenfeldes zur Sattigung der Elek- 
tronenspinresonanz und H, des Hochfrequenzfeldes fiir die ENDOR-Ubergange wird 
untersucht. Die wesentlichen Ergebnisse lassen sich an Hand eines einfachen Mo- 
delles interpretieren: Bei Anregung von ENDOR-Ubergangen wird die Spin-Gitter- 
Relaxation des Elektrons dadurch verstarkt, daB die ENDOR-Ubergange zusammen 
mit einem weiteren RelaxationsprozeB eine zusatzliche Verbindung zwischen den 
Niveaus der gesattigten Elektronenspinresonanz herstellen. Wahrend die ENDOR- 
Linien der nachstbenachbarten Kerne mit starker Elektron-Kern-Wechselwirkung 
inhomogen verbreitert sind, weisen die weiter entfernten Kerne mit schwacher 
Wechselwirkung homogene ENDOR-Linien auf. Ihre Breite ist kleiner als es der aus 
der Sattigung der Elektronenspinresonanz entnommenen Relaxationszeit |T, J, 
des Elektrons entspricht. 


1. Einfithrung 


Die vorhergehende Arbeit! befaBte sich mit der Untersuchung von 
F-Zentren in Alkalihalogenid-Kristallen mit stationdrer Elektronen- 
Kern-Doppelresonanz. Hierzu war eine Diskussion der Struktur der 
ENDOR-Spektren und der aus ihnen entnehmbaren Hyperfeinstruktur- 
konstanten nétig. Um die Methode der stationdren Elektronen-Kern- 
Doppelresonanz als solche naher kennenzulernen und zu einem Ver- 
standnis der ihr zugrunde liegenden Relaxationsvorgange zu gelangen, 
soll nun das dynamische Verhalten einzelner ENDOR-Linien unter- 
sucht werden, d.h. die Abhangigkeit ihrer Héhe und Breite von den 
Feldstarken H, und H, (Mikrowellen- und Hochfrequenzfeld) und von 
anderen Parametern wie Temperatur oder Orientierung des Kristalles. 

Das Signal eines Resonanzspektrometers ist proportional zur Magneti- 
sierung M,, die das hochfrequente Magnetfeld H, in der MeBprobe 
hervorruft: H, =H, ee! . 

M, = (u —j 0)! = (y' —j yx") Ho". 


x 


1 SErpEL, H.: Elektronen-Kern-Doppelresonanz-Spektren von F-Zentren in 
Alkalihalogenid-Kristallen, Z. Physik 165, 218 (1961). 
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Unsere Messungen beziehen sich immer auf den Absorptionsanteil v der 
Magnetisierung. H, bezeichne die Amplitude eines linear polarisierten 
Feldes* mit der Frequenz 9,38 GHz, das gleiche gelte fiir das im MHz- 
Bereich liegende Magnetfeld H,. 


2. Experimentelle Ergebnisse 
a) Die Sattigung der Elektronenspinresonanz. Fiir die Sattigung einer 
stark inhomogen verbreiterten Elektronenspinresonanz-(ESR)-Linie, 
wie sie beim F-Zentrum vorliegt, gilt nach Portis? 
F hi(@ — 9) Moye Hy 
v(o) = (1a) 
Wa+aveHit,d, 
x 
= OE SSS 1 b 
Sora (1b) 
mit __ ath(w—@) My 
Umax aS: 
VZE 
a= oye VT tr. (3) 


h(w—,) ist die normalisierte Formfunktion der ESR-Linie in der 
Umgebung der Resonanzfrequenz w,=y,H), y, das gyromagnetische 


Verhaltnis des  Elek- 
Tabelle 1. Relaxationszeiten | ae aus dey Sattigung trons und Myo Xo He 
dey Elektrvonenspinresonanz bestimmt 


die statische Magneti- 
\T,T, [usec] sierung der MeSprobe 


Kristall | T [°K 

ista [°K] igen aaguaieial im Feld H,. Die Mes- 
- 

sungen an_ verschiede- 
NaCl] 300 6 1,7+0,9 BLUMBERG? RSE Alkalihalogeniden 
90 | 20 und bei verschiedenen 
KF | 300 4 Temperaturen bestati- 
ees 5 ; i ’ : gen dieses Verhalten, 
a ee sr eae mit der Ausnahme, daB 
KBr | 300 aperdis fiir «>>1 die Magneti- 
90 8 sierung entgegen Gl. (1) 
KI EN 045 0,5 129 Nosie* wieder etwas zuriick- 
a: a ee) geht. Durch optimale 


Anpassung der Funktion 
x | \1 +2? an die gemessenen Sattigungskurven erhalt man die mittlere 


Relaxationszeit ae Die so bestimmten Werte sind in Tabelle 1 


* Haufig wird unter H, die Amplitude zweier fiktiver entgegengesetzt rotierender 
Magnetfelder verstanden, wobei sich H, = 2H, e/! ergibt. 
2 Portis, A.M.: Phys. Rev. 91, 1071 (1953). 
3 BLUMBERG, W.E.: Phys. Rev. 119, 1842 (1960). 
_ * NosLE, G.A.: J.Chem. Phys. 31, 931 (1959). Die in dieser Arbeit aufgefiihrten 
VG, T,-Werte miissen um zwei Zehnerpotenzen korrigiert werden (private Mitteilung) 


. 
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aufgefiihrt und mit den Ergebnissen anderer Autoren verglichen. Die 
Fehlergrenzen unserer Messungen betrugen etwa +30%, sie sind auf 
eine ungenaue Bestimmung des Absolutwertes von H, zuriickzufiihren. 
Eine Ursache fiir die Abweichungen bei NaCl und KBr ist nicht be- 
kannt. 


Uber die Aufspaltung der mittleren Relaxationszeit VG in JT, und 
T, besteht Unklarheit. Nach Portis® ist die Spin-Spin-Wechselwirkung 
wegen der inhomogenen Verbreiterung der F-Zentren-Resonanz vernach- 
lassigbar klein und dementsprechend 73 = J, zu setzen. Hierfiir spricht 
auch die Tatsache, daB das Sattigungsverhalten bei nicht zu tiefen 
Temperaturen unabhangig von der Konzentration ist (s. S. 245). Da- 
gegen hat CAsSTNER® bei V-Zentren in Alkalihalogenid-Kristallen den 
Abfall der Sattigungskurve nach Uberschreiten ihres Maximums zur 
getrennten Bestimmung von J, und 7, benutzt. Wenn man diese Me- 
thode versuchsweise auch auf die Resonanz des F-Zentrums anwendet, 
erhalt man nach Gross? ein 73, das um mehrere GréSenordnungen 
kleiner ist als TZ, (KCl bei 300° K). Die Temperaturabhangigkeit der 
mittleren Relaxationszeit Va 1aBt ebenfalls T, = JT, vermuten, da 7, 
mit fallender Temperatur mindestens wie 1/7? abnehmen sollte®. Der 
ganze Komplex der Relaxation bei inhomogenen verbreiterten ESR- 
Linien bedarf einer weiteren Klérung. Fiir die folgenden Diskussionen 
wollen wir die Annahme TJ, = 7} zugrunde legen*. 


b) Die ENDOR-Linien. Die Brezte der gemessenen ENDDR-Linien 
schwankte etwa zwischen 10kHz und 1 MHz, wenn von Uberlappungen 
verschiedener Linien und nur teilweise aufgelésten Quadrupolaufspal- 
tungen abgesehen wird. Einige typische Linienbreiten sind in Tabelle 2 
aufgefiihrt. Sie gelten fiir schwache Sattigung der Elektronenspinreso- 
nanz und auf Null extrapoliertes H,-Feld. Es zeigte sich, daB im ENDOR- 
Spektrum der F-Zentren eines bestimmten Alkalihalogenides alle Nach- 
barkerne mit kleiner Hyperfeinstruktur-Wechselwirkung etwa die 
gleiche minimale Linienbreite aufweisen. Sie nimmt zu tiefen Tempera- 
turen hin stark ab, dhnlich wie die Relaxationswahrscheinlichkeit 
4 [VE der Elektronenspinresonanz. Es handelt sich offensichtlich um 
homogene Linien, da sie annahernd Lorentz-Form haben und bei 
Sattigung des ENDOR-Uberganges (s. unten) entsprechend breiter 
werden. Man wiirde erwarten, daB ihre ,,Phasengedachtniszeit‘’ 7}, 


* Inzwischen ist es uns gelungen, die Relaxationszeit T, von F-Zentren in KCl 
bei 90° K direkt zu bestimmen. Sie ist etwa eine Zehnerpotenz gr6fer als VET. 
Die obige Annahme ist also sicher nicht allgemein gerechtfertigt. 

5 Portis, A.M.: Phys. Rev. 104, 584 (1956). 

8 CastTNER, T.G.: Phys. Rev. 119, 1842 (1960). 

? Gross, H.: Z. Physik 164, 341 (1961). 
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von der Spin-Gitter-Relaxationszeit FZ, des Elektrons begrenzt wird 
(I; =T, angenommen), so da sich ihre Linienbreite zu 


1 yg ils (4) 

(Aya Sees cabdeele  Lpye 
ergibe. Wie jedoch aus Tabelle 2 ersichtlich ist, sind die homogenen 
ENDOR-Linien (Ky, Bryy und Bry; in KBr, Nay; und Nay in NaCl) 


Tabelle 2. Halbwertsbreiten Av, einiger ENDOR-Limen. Vergleich mit dev Relaxations- 
breite 1/a Ve und dev GréBenordnung a?|h® », der Hyperfeinstruktur zweiter Ordnung 


Kristall 


Bry 


Ky - 130 
10 40 <1 
Brty, v1 40 130 IVE 355 
12 40 Vie 
NaCl Nay 800* 50 400 
800* 16 
Natit, v 30 50 mat 
10 16 


Fehlergrenzen bei 43 + 20% 
* Teilweise aufgeléste Hyperfeinstruktur zweiter Ordnung. 


schmaler, als es aus Gl. (4) unter Benutzung unserer |Z T,-Werte nach 
Tabelle 1 folgt. LaBt man die Annahme J = 7} fallen, so kann zwar TJ; 
den der Gl. (4) entsprechenden Wert annehmen, aber dann muB gleich- 
zeitig JT; wesentlich kleiner werden. Ohne genaue Kenntnis des 7,- 
Prozesses ist nicht zu tibersehen, wie sich dieser auf die Fe ig 
niszeit des ENDOR-Uberganges auswirkt. 

Im Bereich starker Siattigung der ENDOR-Ubergange wichst die 
Breite der homogenen ENDOR-Linien nahezu proportional zu H,. Der 
Sattigungsgrad der Elektronenspinresonanz ist von geringerem EinfluB. 
Die im folgenden noch naher untersuchte Bryy-Linie des KBr bei 90° K 
wird durch ein H, =6-10%G auf das 1,4fache verbreitert, durch ein 
H,=4G auf das 2,5fache. Beide Werte entsprechen etwa dem gleichen 
Sattigungsgrad von ESR- bzw. ENDOR-Ubergang. 

Bei Kernen mit groBen Hyperfeinstruktur-Wechselwirkungen (Schale 
I und II) findet man wesentlich breitere ENDOR-Linien. Temperatur 
und Sattigung haben hier praktisch keinen Einflu8 auf die Linienbreite, 
ein fiir inhomogene Linien charakteristisches Verhalten. Es liegt nahe, 
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eine unaufgeléste Hyperfeinstruktur zweiter Ordnung fiir die inhomo- 
gene Verbreiterung verantwortlich zu machen, wie der Vergleich mit der 
GroéBenordnung dieses Effektes a?/h?y, in Tabelle 2 zeigt. Jedoch sind 
andere Ursachen, z. B. geringfiigige statistische Verzerrungen des Gitters, 
nicht ausgeschlossen. 

Die Hohe einiger ENDOR-Linien als Funktion von H, und H, wurde 
im Bereich H, =1,5—60mG (32—0db Mikrowellen-Dampfung) und 
H, =0,2—5 G untersucht. Die obere Grenze war apparativ, die untere 


Doppelresonana 
(es 


703 a 
24aB 7B 72 6 


Damptiung <— —> tH, 


a b 


Fig.1au.b. Héhe einer homogenen ENDOR-Linie als Funktion von H, und H),. Theoretischer 
Verlauf (f,(*) und f,(y) nach Abschn.3); KBr; T=90°K; @=0°; »g=7,16MHz; Linie Br}; «=0°; 
my = —4<> my=-+ 4; Summenfrequenz 


durch das jeweilige Signal-Rausch-Verhaltnis gegeben. In Fig. 1a und b 
sind die MeBpunkte der Br}¥-Linie bei 7,16 MHz (Fig. 6 in Arbeit 2) 
im doppelt logarithmischen MaBstab aufgetragen. Dabei ist die Ande- 
rung der Magnetisierung 4v durch den ENDOR-Effekt auf die maxi- 
male Magnetisierung v,,,, der Elektronenspinresonanz [Gl. (2)] bezogen. 
Die eingezeichneten Kurven folgen aus einer einfachen Theorie und sind 
im nachsten Abschnitt besprochen. Da sich die MeBkurven mit ver- 
schiedenen Parametern in guter N&aherung nur durch einen Faktor 
unterscheiden, wird das Sattigungsverhalten der stationdaren Elektronen- 
Kern-Doppelresonanz durch das Produkt einer Funktion nur von H, 
mit einer Funktion nur von H, beschrieben. Die Abhangigkeit von H, 
zeigte bei allen untersuchten Linien den gleichen typischen Verlauf. 
Im Gebiet sehr schwacher Sattigung der Elektronenspinresonanz steigt 
das ENDOR-Signal etwa mit H} an, um dann bei gréBeren H,-Feldern 
ahnlich wie das ESR-Signal einem Sattigungswert zuzustreben. Beziig- 
lich der Abhangigkeit von H, konnte kein einheitliches Bild gewonnen 
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werden. Homogene ENDOR-Linien, wie die in Fig. 1 dargestellten, zeigen 
ein Anwachsen mit H3 bei kleinen und ein ausgepragtes Sattigungsver- 
halten bei groBen Feldstarken. Dagegen ist die Hohe einiger inhomogen 
verbreiterter ENDOR-Linien der ersten und zweiten Schale innerhalb 
des ganzen gemessenen Bereiches nahezu proportional zu H,. 

Bei starken ENDOR-Linien lieB sich der zeitliche Verlauf des Signales 
oszillographisch verfolgen. Fig. 2 zeigt eine Aufnahme an einer Cly- 
Linie in KCl bei 90° K, bei der H,-Feld (80 Hz-Rechteckmodulation) 
und Resonanzsignal-mit einem Zweistrahloszillographen iibereinander 
aufgezeichnet wurden. Infolge der relativ langen Relaxationszeiten 


ames 72,5™mSeC ane 


Fig. 2. Zeitlicher Verlauf des ENDOR-Signales. KCl; T=90° K; O=0°; »g=5,0 MHz; H,=30mG; 
H,=2,5 G; Linie Cl}#?; «=45°; Summenfrequenz (acht aquivalente Kerne) 


sind die An- und Abklingvorgange gut zu erkennen. Die zeitliche Auf- 
lésung ist hauptsachlich durch die Flankensteilheit der Rechteckmodu- 
lation bestimmt. Die Zeitkonstante des Verstarkers betrug ~ 20 usec. 
Der Verlauf des Signales nach dem Abschalten des H,-Feldes kann als 
Uberlagerung eines sehr schnellen Abfalles (etwa 0,3 msec) auf den 
halben Wert und eines exponentiellen Abklingens des Restsignales mit 
der Zeitkonstante tT =1,2 msec dargestellt werden. 

GréBere Unterschiede in Linienhéhe und Sattigungsverhalten zwi- 
schen verschiedenen Kernen der gleichen Schale wurden nicht beob- 
achtet. Dagegen ergab sich in vielen Fallen eine unterschiedliche Linien- 
hohe bei den Summen- und Differenzfrequenzen [bei gleichem y,H, nach 
Gl. (6) des folgenden Abschnittes|, und zwar immer in Richtung starkerer 
Linien bei der Summenfrequenz. Dieser Effekt ist von der Orientierung 
des Kristalles abhangig und in den verschiedenen Schalen in Aahnlicher 
Weise vorhanden. Wahrend er bei NaCl und KCl nur schwach ausge- 
pragt ist und leicht tibersehen werden kann, ist er bei KBr nicht zu 
iibersehen und bei KJ so stark, daB eine einwandfreie Messung der 
Differenziibergange nicht gelang. Das Spektrum in Fig. 7 der vorher- 
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gehenden Arbeit! gibt einen Eindruck von dem Unterschied zwischen 
den Differenz- und Summenfrequenzen in der ersten Schale des KBr, die 
hier direkt aneinander anschlieBen. Bei KBr ist der Einflu® der Orien- 
tierung des Kristalles besonders stark. In Fig.3 ist das Verhaltnis der 
Amplituden Av’ und Av’’ der Summen- und Differenziibergange der 
Schalen I und VI iiber dem Winkel © aufgetragen. Es ist unabhangig 
von H,, aber in geringem Mae abhadngig von H,, indem Av’ etwas 
spdter gesdttigt wird als Mv’’. Das geometrische Mittel von Av’ und 
Av" bleibt etwa konstant. Die Ver- 
mutung, da sich diese Erschei- 
nung auch auf die Sattigung der 
Elektronenspinresonanz auswirkt 
und sie damit von der Orientierung 
des Kristalles abhangig macht, 
wurde durch eine sorgfaltige Mes- 
sung bestatigt. Das Ergebnis ist 
ebenfalls in Fig. 3 dargestellt. 
Alle Messungen beziehen sich 
auf Sattigung der Elektronenspin- 


r -- 


& 


& 


resonanz im Maximum der Ab- | 
sorptionskurve. AuBerhalb des Ma- go? 20° @ 0? 
ximums fallt das ENDOR-Signal 7 

im selben MaBe ab wie das _,__— 

ESR - Absorptionssignal. Gleich- Vo re A | 


zeitig nehmen die zum gleichen 
Kern gehérenden Quadrupollinien 
verschiedene Hohen an, wie auf 
Grund der statistischen Verteilung 


igo ee Se aes 


Fig. 3. Einflu8 der Orientierung des Kristalles auf 
das Verhaltnis v’/Av’’ der ENDOR-Linienhohen 
von Summen- und Differenzfrequenz und auf den 
Sattigungsparameter |/T; Ty Rel. (bezogen auf @ = 0°), 


a KBr; 7 =90°K 
der m,-Werte zu erwarten ist. 


Ebenso wie die Sattigung der Elektronenspinresonanz erwies sich 
auch das besprochene Verhalten der stationdren Elektronen-Kern- 
Doppelresonanz als unabhangig von der Konzentration der Zentren. 
Die diesbeziiglich untersuchten Konzentrationen betrugen bei KCl rund 
40" und 40**/em*, bei KBr4,5 10" und 6~- 10"/cm?®. 


3. Ein Modell fiir den ENDOR-Mechanismus 


Die strenge Berechnung des stationaren ENDOR-Effektes st6Bt auf 
groBe Schwierigkeiten. Wie die Arbeiten von CLOGSTON® u.a. gezeigt 
haben, ist schon bei einem einfachen 3-Niveau-System die gegenseitige 
Beeinflussung der verschiedenen Ubergange ziemlich kompliziert und 
14Bt sich nicht einfach an Hand der Verschiebung der Besetzungszahlen 


8 CLocston, A.M.: Phys. Chem. Solids 4, 271 (1958). 
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diskutieren. In unserem Fall kommt die inhomogene Verbreiterung der 
ESR-Linie hinzu, die einmal eine Integration iiber viele homogene 
Systeme in verschiedenen Sattigungszustanden nétig macht und zum 
anderen eine Vielzahl von Relaxationswegen er6ffnet. 

Wenn wir im folgenden trotzdem versuchen, das Verhalten der 
stationaren Elektronen-Kern-Doppelresonanz an einem einfachen Mo- 
dell zu diskutieren, so sehen wir die Berechtigung dazu in der Tatsache, 
daB wesentliche experimentelle Ergebnisse auf diese Weise richtig dar- 
gestellt werden kénnen. 

Wir betrachten einen bestimmten ENDOR-Ubergang und kiimmern 
uns nur um die drei primar beteiligten Energieniveaus, wie sie in Fig. 4 

skizziert sind. Es gelte FE, —E, > E,—Ep, 

ee und 73>>T,. In der vorhergehenden Ar- 
beit! wurde angedeutet, daB als 7;- 
ProzeB die Relaxation T, mit 4m,=-+1 
und Am,;=-+1 oder eine unkorre- 
Lg A 5 lierte Kombination von Kernrelaxation 
| \¢ und Elektronenrelaxation denkbar ist *. 

| Einige experimentelle Ergebnisse spre- 
chen jedoch gegen eine direkte Zu- 


ae ee ee ordnung in dieser Weise. In Ermange- 


Fig. 4. Termschema des Modelles zur lung einer genauen Theorie (| solle nk 
stationdaren Elektronen-Kern- 2 


Doppelresonanz als reine Arbeitsgr6Be betrachtet. wer- 
den. 

Der ESR-Ubergang A —C sei durch ein starkes Mikrowellenfeld H, 
teilweise gesdttigt, so daB die Besetzungsdifferenz der Niveaus A und 
C von dem Wert m, bei thermischem Gleichgewicht abweicht. Dann laBt 
sich der Resonanzvorgang bekanntlich darstellen als dynamisches 
Gleichgewicht zwischen dem Abbau der Besetzungsdifferenz durch das 
Mikrowellenfeld und dem Wiederaufbau des Gleichgewichtswertes 1 
durch die Spin-Gitter-Relaxation. Fiir den letzteren Proze8 gilt defini- 


tionsgemaB én ar ‘) 
at an i a : ( 


Werden durch das hochfrequente H,-Feld Ubergange zwischen den 
Niveaus A und B induziert, so ergibt sich tiber die Relaxation 7; eine zu- 
sdtzliche Verbindung von A und C; die den Wiederaufbau von n, unter- 
stiitzt. Der Einfachheit halber sei der ,,NebenschluB‘‘ A —B—C so auf- 
geteilt, daB A und B nur durch das Hochfrequenzfeld miteinander ver- 
bunden sind. Ein vorhandener Relaxationsmechanismus zwischen A 
und B kann durch eine entsprechende Anderung von 7; erfaBt werden, 


* T,, T, usw. werden neben ihrer eigentlichen Bedeutung als Relaxationszeiten 
auch zur Charakterisierung der Relaxationsprozesse verwendet. 


Dynamik der Elektronen-Kern-Doppelresonanz von F-Zentren 247 


wenn gleichzeitig beriicksichtigt wird, da sich die Besetzungsdifferenz 
m—m, dann nicht in vollem Mae, sondern nur zu einem Bruchteil 
é(%—M) auf das Niveaupaar A — B iibertragt. 

Dem ENDOR-Ubergang zwischen A und B entspreche eine homo- 
gene Resonanzlinie mit Lorentz-Form und der Breite Ay, =1/a Tyg 
Das Feld H, ergibt in Resonanzmitte eine tibereineswatechemienbars 


P = fyi 7, Ha Toa, (6) 
wobel 
_ 27g Wats 
Va pwn y ci OhHy (7) 


an die Stelle des gyromagnetischen Verhiltnisses y, des freien Kernes 
tritt?® und der Faktor 


= (J +m) (I —m +1) (8) 
fiir einen Ubergang m,<>m,—1 des Kernes mit Spin J gilt. 


Fiir die Sattigung des ENDOR-Uberganges A — B iibernimmt J 
die Rolle der Spin-Gitter-Relaxation. Die Anderung der Besetzungs- 
differenz  iiber den ENDOR-Nebenschlu8 geschieht dann nach der 
Gleichung 


(22) 28(% — ) 574% mis To¢ (9) 
dija  (2FEPay ae 5 yart eh ey” 


riihrt daher, daB von den 2I +1 m,-Werten des be- 


Der Faktor —? 
21+1 sf 
trachteten Kernes nur zwei an dem ENDOR-Ubergang beteiligt sind. 
Der ProzeB nach Gl. (9) ist einer Spin-Gitter-Relaxation des Elektrons 
nach Gl. (5) aquivalent. Der EinfluB des ENDOR-Nebenschlusses wird 
also durch eine neue effektive Relaxationszeit 7,7* des Elektrons be- 


schrieben: j ‘ € ? | ie 
Te reheat My —n \ dt ja- 


Da das Glied (nm, —) herausfallt, ist 7* unabhangig von der Sattigung 
der Elektronenspinresonanz und bei einer inhomogen verbreiterten 
Linie fiir alle ,,Spinpakete“ gleich. Das erlaubt es, die Magnetisierung 
v* bei Einstrahlung der ENDOR-Frequenz aus der Portisschen Satti- 
gungsformel Gl. (1) mit 7;* statt 7, zu berechnen (7, = TJ, gesetzt). Der 
stationadre ENDOR-Effekt wird damit 


Av= v*—v 
7 1 1 (11) 
= —_h(w —a@,) My. tas 
2 ( 0) Moe V1 +252 He TF? Vi+ yi He Te 
9 BLOEMBERGER, N., R.V. PounpD and E.M. PurceLyt: Phys. Rev. 71, 466 


(1947). 
10 Zum Beispiel ABRaGAM, A.: The Principles of Nuclear Magnetism, p. 194. 


Oxford 1961. 
Z. Physik. Bd. 165 17 
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und unter Benutzung von Gln. (10), (9) und (2) sowie in der Naherung 
fiir T/73;<1 
Av 2¢ Spe HiT? 4yvave,H3T, Toa 


_ (12) 
Umax 22 +1 (44 22H? 72)! 1+ 474% AIT La 


Wahrend die relative Anderung der Magnetisierung fiir hohe H,- und H,- 
Felder nach Gl. (12) einem Maximum 


A Umax 2€ T, 


Umax 21+ 1 T3 


(13) 


zustrebt, wird sie bei kleinem H, unabhangig von 73, da dann der Eng- 
paB zwischen den Niveaus A und B liegt. 


Setzt man La ex (14a) 
und wench AE, 
4¥3%m Hs \VToals= Y: (14b) 


so wird die Sattigung der ENDOR-Linien mit H, und H, durch die* 
Funktionen 


a 
f(*) = rarer T (15 a) 
und 2 ( 
fe(y) = (cere): (15 b) 


beschrieben. Wie aus Fig.1 (S. 243) ersichtlich ist, geben sie das ge- 
messene Sattigungsverhalten der betreffenden Linie gut wieder. Bei 
der Abhangigkeit von H, nach Fig. 1a wurde eine Anpassung der Funk- 
tion /, (~) nur in der Héhe vorgenommen, da der Zusammenhang zwischen 
x und H, bereits durch das Sattigungsverhalten der Elektronenspinreso- 
nanz festgelegt ist. Gré8ere Abweichungen von der Funktion /, (x) 
wurden nur in einigen Fallen oberhalb «22 beobachtet. Die Funktion 
f.(y) kann in doppelt logarithmischer Darstellung durch Verschieben 
in beiden Koordinatenrichtungen optimal angepaBt werden (Fig. 1b). 
Bei bekanntem 73, (aus der Breite der ENDOR-Linie, sofern diese 
homogen ist) ist dann nach Gl. (14b) die Relaxationszeit 7, bestimmbar. 
Fiir die in Fig. 41 dargestellte Br,;y-Linie erhalt man auf diese Weise 
T; =1,5-10-4 sec, also rund das 20fache der elektronischen Relaxa- 
tionszeit 1/T, Tz =8 - 10-6 sec. 

In die absolute Héhe der ENDOR-Linien geht nach Gl. (12) der 
Parameter ¢ ein, der ohne genaue Kenntnis des Relaxationsvorganges 
nicht vorhergesagt werden kann. Fiir die Bry,y-Linie ergibt sich mit 
€=0,65 pro Kern ein plausibler Wert. In anderen Fallen wurden we- 
sentlich gr6éBere Werte bis zu ¢ 4 geschatzt (inhomogen verbreiterte 
ENDOR-Linien erlauben wegen des unklaren Sattigungsverhaltens mit 
H, nur eine grobe Schatzung), so daB die quantitative Auswertung der 
ENDOR-Messungen noch mit Unsicherheiten behaftet ist. 
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Die in Fig. 2 gezeigte An- und Abklingkurve des ENDOR-Signales 
(Cl; in KCl bei 90° K) kann mit dem Modell in allen Einzelheiten erfaBt 
werden. Die Zacke beim Einschalten des H,-Feldes ist darauf zuriick- 
zufiihren, daB die Besetzungsdifferenz der Niveaus A und B zunichst 
den vollen Wert ¢(n)—™) hat und dann durch teilweise Sattigung des 
ENDOR-Uberganges A — B schnell herabgesetzt wird. Der Sprung auf 
etwa den halben Wert beim Abschalten des H5-Feldes entspricht dem 
sofortigen Auftrennen des ENDOR-Nebenschlusses und der anschlie- 
Bende exponentielle Abfall dem restlichen Ausgleich der Besetzungs- 
zahlen mit der Relaxationszeit JT, =1,2 msec. J ist damit ahnlich wie 
bei der Br;,-Linie des KBr rund 40mal so groB wie das elektronische 
VET =3 -10°® sec, ein typisches Verhalten aller naher untersuchten 
ENDOR-Linien. Eine unabhangige Bestimmung von J aus der H,- 
Abhangigkeit war wegen der inhomogenen Verbreiterung dieser Linie 
nicht méglich. 

Fiir die unterschiedliche Hohe der Summen- und Differenziibergange 
und ihre Winkelabhangigkeit bei KBr, sowie fiir das erstaunliche ex- 
perimentelle Ergebnis, daB 73, groBer als VE sein kann, haben wir 
noch keine befriedigende Erklarung. Ebenso, und damit eng verkniipft, 
fehlt eine physikalische Interpretation der Relaxationszeit J}. 


4. Schlu8bemerkung 

Die Methode der stationadren Elektronen-Kern-Doppelresonanz hat 
den Vorteil, daB sie bei relativ kurzen Relaxationszeiten anwendbar ist. 
Die Grenze ist hauptsachlich durch die verfiigbaren Feldstarken H, 
(Mikrowellenleistung) und H, gegeben, indem weder x noch y nach 
Gl. (14) zu klein gegen eins werden diirfen. Verglichen mit der Elek- 
tronenspinresonanz muB eine entsprechend hdhere Zahl von Zentren 
zur Verfiigung stehen, da der maximale ENDOR-Effekt nur einige 
Prozent des ESR-Signales betragt. Eine einwandfreie ENDOR-Messung 
war bei uns bis etwa Vite =10~* sec bei einer Mindestzahl von etwa 
1016 F-Zentren méglich. 


Herrn Dr. H.C. Wotr danke ich fiir viele anregende Diskussionen. Die Arbeit 
wurde mit Mitteln der Deutschen Forschungsgemeinschaft durchgefiihrt. 


Anhang: 
Entsattigung einer inhomogen verbreiterten Elektronenspinresonanz 
durch H,-Komponenten parallel zu Hy 

In der vorhergehenden Arbeit! wurde darauf hingewiesen, da bei niedrigen 
Frequenzen eine Entsattigung der Elektronenspinresonanz durch das H,-Feld 
auftritt, die auf Komponenten von H, in Richtung von Ho zuriickzufihren ist. 
Dieser Effekt wird im folgenden naher diskutiert. 

Die Komponente von H, parallel zu Hy betrage H,, und sei der Einfachheit 
halber iiber das Probenvolumen konstant angenommen. Die Probe befindet sich 

Wie 
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also in dem Feld 

H, = Hy + Hyp cosmgt Hg = Eeosio, b: (A.1) 
Die Kreisfrequenz w, des H,-Feldes soll nicht gerade emem ENDOR-Ubergang ent- 
sprechen. Das H,-Feld senkrecht zu H, ist dann fiir dieses Problem bedeutungslos. 


Der Modulation von Hy durch Hy, ist gemaB der Resonanzbedingung w,) = y,H, 
eine Frequenzmodulation des H,-Feldes bei konstantem H, aquivalent™: 


H,=H, Hy, = H,c0s(@, + yeHep cos@agt)t. (A.2) 


Die Fourier-Zerlegung der frequenzmodulierten Schwingung” fiihrt zu einer Reihe 
von Seitenbandern mit den Kreisfrequenzen w,-+”m@, und den Amplituden 


Ay» = Ay Jn(n)- (A.3) 


Dabei ist j,, die Bessel-Funktion n-ter Ordnung, 7 der sog. Modulationsindex 


Yel, 2p 
na Ve (A.4) 
Ws 
n kann alle ganzzahligen Werte von — oo iiber 0 bis + oo annehmen, jedoch werden 
die Amplituden fiir |”~|—1>>1 vernachlassigbar klein. 


Zur Vereinfachung der Rechnung sei 
1 
0, >= (A.5 a) 
q, 
und 


Hap<AHy (A.5b) 


angenommen. Die erste Bedingung besagt, daB @, groB gegen die Breite der homo- 
genen Spinpakete sein soll, so daB die einzelnen Seitenbander jeweils verschiedene, 
voneinander véllig unabhangige Spinpakete zur Resonanz anregen. Gema&8 der 
zweiten Bedingung soll der Hub und damit der Abstand des auBersten Seitenbandes 
angemessener Intensitat klein gegen die Halbwertsbreite der inhomogen verbreiter- 
ten ESR-Linie sein. Alle angeregten Spinpakete haben dann praktisch den gleichen 
Haufigkeitsfaktor. Beide Bedingungen sind in Praxis meist erfiillt. 

Der Absorptionsanteil der Magnetisierung des m-ten Spinpaketes ergibt sich 
aus der Portisschen Sattigungsformel Gl. (4) unter Benutzung der Abkiirzungen 
nach Gl. (2) und (3) zu 


v : 
1 ee Jn(n) ; (A.6) 
Va + Jem) 2 
Um die der Gesamtwirkung aller Spinpakete entsprechende Magnetisierung v 
im ungestrichenen System [Gl. (A.1)] zu erhalten, fiihren wir eine Leistungsbilanz 
durch. Die absorbierte Leistung im ungestrichenen System ist 


2n/H, 
(Vig ade Yi? @ 
Pie eae hs pi cals 
4% sal Z 8x wees (A.7) 
0 


Im gestrichenen System [Gl. (A.2)] wird entsprechend in jedem Seitenband die 
Leistung 


H, (A.8) 
11 Hapacnu, K.: Helv. phys. Acta 29, 37 (1956). 


12 Zum Beispiel KiipFMULLER, K.: Die Systemtheorie der elektrischen Nach- 
richtentibertragung. Stuttgart 1952. 
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absorbiert. Produkte v,H,, mit n+ m liefern nur oszillierende Beitraige. Die 
nattlere absorbierte Leistung betragt also in der Naherung W,+ NW, YO, 


+00 2 
eae i= Gr See __ Inn) ‘ EN 
2th 350 2 RGD oe 


Durch Vergleich von Gl. (A.7) und (A.9) erhalt man die Magnetisierung Vp, Ohne 
Beriicksichtigung der mit w, oder Harmonischen davon oszillierenden Anteile. Die 
Anderung der Magnetisierung durch das H, p-Feld, die sich genau wie ein ENDOR- 
Effekt auswirkt, wird damit 
Sy Rs x 
Av = Up — 0 = Vmax ye =" 4 (A.10) 
ns—oo V+ Jel) 1+ 2? 


Av ist immer positiv (,,Entsattigung“‘), da >) J?(7) =1 und der Nenner des ersten 
Bruches fiir alle 1 kleiner als der des zweiten ist. 


In Fig. 5 ist die nach Gl. (A.10) berechnete Entsattigung als Funktion von x 
fiir einige Parameter 7 dargestellt. Sie steigt mit wachsendem 7 und wachsendem x 
stark an, fiir 7<1 proportional 7”. 
Damit erklart sich das Anwachsen 
des Effektes zu niedrigen Frequenzen 
hin, day nach Gl. (A.4) bei konstan- 
tem H,, umgekehrt proportional der 
Frequenz ist. Bei starker Sattigung 
der Elektronenspinresonanz (¥> 1) 
und geniigend hohem y wird Av/vmax 
groBer als eins. Der Effekt laRt 
sich also zur Messung einer stark 
gesattigten inhomogen verbreiter- 
ten Elektronenspinresonanz ausnut- 
zen, indem man beim Durchfahren 
des Hy)-Feldes eine verstarkte un- 
differenzierte Absorptionskurve er- 
halt. 

Zur experimentellen Priifung 
von Gl. (A.10) wurde die H,- 
Schleife im Hohlraumresonator um 
90° verdreht, so da®B das volle H,- 
Feld parallel zu Hy war. Die fiir 
y=10 und 7=1 aufgenommenen 
MeBpunkte zeigen ausgezeichnete 
Ubereinstimmung mit der Theorie 
(Fig. 5). g7 10 

Um die bei stationaren ENDOR- r-hyt, Viz 
Messungen im Bereich niedriger fig 5, Entsattigung der Elektronenspinresonanz durch 
Frequenzen sehr stérende Entsat- H,-Komponenten parallel zu Hy in Abhangigkeit von 
tigung zu unterdriicken, mu das A, und 1 = 7eHzp/o2. KCl; T = 300° K 
H,-Feld méglichst homogen gestal- 
tet und parallel zu Hy ausgerichtet werden. Die Homogenitat laBt sich durch 
eine Art Helmholtz-Anordnung fiiy ein zweidimensionales Feld erveichen: 

Nach Fig. 6 sind vier parallele Leiter zu zwei Schleifen der Breite 2b im Ab- 
stand 2a angeordnet. Das Feld Hy des Leiters x im Aufpunkt P(x, y) folgt aus dem 


Z. Physik. Bd. 165 17a 


70 
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Durchflutungsgesetz* $$d3 =I zu 
If 


a anV(x + a)?-+ (y —b)? 


Seine Komponente in y-Richtung betragt 
x+a H.= Ip awata 
V@tarti—op 2h Ar a ey 


Entsprechendes gilt fiir die Leiter 8, y und 6. Alle vier Leiter zusammen ergeben 
also die unerwiinschte Feldkomponente 


Hy ¢ 


ih a+a “hd 

= 2 : 

I~ On oe (y — 6)? ean. Yi) E (A.11) 
Gate Goatt Foe | 207 


Entwickelt man die Funktion F(x, y) in 
eine Taylor-Reihe um den Nullpunkt, so 


findet man 7 
OF OF | 
F (0, —— ane 
so) 0x \0,0 OY |0,0 
CF OF Lee 
0x2 \00 ay? |o0 — 


Das einzige von Null verschiedene Glied 
zweiter Ordnung ist xy mit dem Koeffi- 
zienten 


ia Cr b4 — 2a7b? — 3a4 
2 Ox 0y |0,0 (a? + b?)4 
Wahlt man 
b=)3-a, (A.12) 


so wird dieser Koeffizient ebenfalls Null 


Fig. 6. Zur Berechnung einer zweidimensionalen und damit dié Homogenitat optimal. 


Helio holtandnoednieas Durch die Anordnung der Leiter im 


zylindrischen Hohlraumresonator wird das 
Problem nicht geandert. An Deckel und Boden des Resonators sind die Rand- 
bedingungen fiir ein ebenes Feld erfiillt. Der Einflu8 des Zylindermantels lat sich 
nach der Methode der Spiegelbilder durch ein ahnliches System von Leitern auBer- 
halb des Resonators darstellen. Das H,-Feld wird dadurch etwas abgeschwiicht, 
aber die Homogenitatsbedingung bleibt erfiillt. 

Die praktische Ausfiithrung dieser Anordnung brachte eine wesentliche Ver- 
besserung gegentiber der einfachen Schleife. Die iibrigbleibende Entsattigung ist 
in der Fig. 6 der vorhergehenden Arbeit! als Drift der Nullinie zwischen 0,8 und 
0,5 MHz zu erkennen. 


* Rationales Vierersystem. 
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Spektrum, Zeeman-Effekt und Elektronenterme 
kristalliner Salze des Dysprosiums im 
photographischen Ultrarot 


Von 
K.H. HELLWEGE, G. Horstik, S. HUFNER und H. LAMMERMANN 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 26. Juli 1961) 


Das ultrarote Absorptionsspektrum der Gruppen A bis E’ des Dysprosiums wurde 
in Salzen verschiedener Symmetrie bei tiefen Temperaturen aufgenommen und 
gedeutet. Die J-Werte und Landéschen g-Faktoren aller angeregten Terme wurden 
bestimmt. Fiir das Athylsulfat werden die Werte der Kristallquantenzahlen 
der Kristallfeldkomponenten der Terme und einige Kristallfeldmatrixelemente 
angegeben. Es wird weiterhin eine vorlaufige Deutung der experimentell gefundenen 
Terme durch die theoretischen Russell-Saunders-Terme des freien Dy**-Ions 
gegeben. 


1. Einleitung 


Das ultrarote Absorptionsspektrum des dreiwertigen Dysprosiums 
in kristallinen Salzen wurde bisher schon einige Male aufgenommen??. 
Eine Deutung der in diesem Spektralgebiet gelegenen Gruppen an Hand 
der im Dy** méglichen Elektronenterme wurde dabei erstmals von 
DIEKE und SINGH! angegeben. In keiner der genannten Arbeiten wurde 
bisher der Zeeman-Effekt der Gruppen untersucht. Wir haben daher 
das ultrarote Absorptionsspektrum des Dy%*-Ions im Athylsulfat und 
Nitrat einschlieBlich seines Zeeman-Effektes neu aufgenommen und 
vermessen. 

Unter Beriicksichtigung der von ELLiotré u. a. fiir das freie Dy-Ion 
berechneten Termlagen zeigt es sich dabei, daB sich die von DIEKE und 
SINGH! gegebene Deutung nicht ganz aufrechterhalten laBt, vor allem 
da von uns eine bisher noch nicht bekannte Gruppe bei 13 700 cm™ ge- 
funden wurde. Eine umfassende Untersuchung der im sichtbaren Spek- 
tralgebiet gelegenen Gruppen des Dysprosiums wurde von GRAMBERG® 
vorgenommen. Einige der in dieser Arbeit gewonnenen Ergebnisse 
werden in der vorliegenden Arbeit verwendet. 

1 Diexke, G.H., and S. SincH: J. Opt. Soc. Amer. 46, 495 (1956). 

2 GoBRECHT, H.: Ann. Phys. (5) 28, 637 (1937). 


3 Rosa, A.: Ann. Phys. 43, 161 (1943). 
4 Exuiott, R.J., B.R. Jupp and W.A. Runciman: Proc. Roy. Soc. A 240, 


509 (1957). 
5 GRAMBERG, G.: Z. Physik 159, 125 (1960). 
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2. Theoretische Hilfsmittel 


Die theoretischen Hilfsmittel zur Deutung der Spektren sind in einer 
Reihe von in den letzten Jahren ver6ffentlichten Arbeiten zusammen- 
gestellt worden®*. Es wird daher auf eine Wiederholung der dort an- 
gegebenen Formeln verzichtet. 


3. Experimentelles 


Untersucht wurden Einkristalle der isomorphen hexagonalen Athyl- 
sulfate Dy(C,H,SO,),-9H,O und Gd(Dy) (C,H;SO,)3-9H,O mit dem 
Mischungsverhaltnis Gd:Dy =100:2 und Gd:Dy =100:6 sowie des 
triklinen Dysprosiumnitrats Dy(NO;),-6H,O. Die experimentellen Be- 
dingungen entsprachen den in ® geschilderten. 

Fiir die Aufnahmen wurden hypersensibilisierte Ultrarotplatten der 
Firmen Kodak und Agfa verwendet. Die Hypersensibilisierung erfolgte 
nach folgenden Verfahren: a) Kodakplatten (Sorten J—M, I—Q, I—Z): 
Die Platten wurden zuerst 4min in einer 1,4%1igen NH,-Lésung von 
16 bis 18 °C, anschlieBend 1 min in Methanol von Zimmertemperatur ge- 
badet und schlieBlich im Luftstrom bei Zimmertemperatur getrocknet. 
b) Agfaplatten (Sorten 750 hart, 800 hart, 950, 1050): Die Platten wur- 
den nacheinander in den folgenden Badern von 1 °C gebadet: 1%ige 
NH,-Lésung, 2 min; Sodalésung (10 g auf 1 Liter H,O), 1 min; Metha- 
nol, 1 min. AnschlieBend wurden sie im Luftstrom bei Zimmertempera- 
tur getrocknet. 


4. Experimentelle Ergebnisse und ihre Deutung 
a) Athylsulfat. Die experimentellen Ergebnisse iiber den Grundterm 
werden aus der Arbeit ® iibernommen. Mit den in Tabelle 1 angegebenen 
Werten kann man die Kristallquantenzahlen und die Aufspaltungs- 


Tabelle 1. Grundterm ®H,5/. im Athylsulfat nach GRAMBERG® 


Kristallfeld- 


es Komponente 7 & | | 
| 


| 
| I + 3/2 | 0 cm! | 5,38+0,05 | 
°F sa I + 1/2 16,03cem* | 280+0,4 3,64 + 0,3 
| III + 5/2 | 21,20 cm | cara 1,95 + 0,3 


faktoren der Kristallfeldkomponenten der angeregten Terme bestimmen. 
Aus den Aufspaltungsfaktoren s,, s, erhalt man in der in ® angegebenen 
Weise die g-Faktoren der Terme. Die gesamten am Athylsulfat ge- 


5 LAMMERMANN, H.: Z. Physik 150, 551 (1958). 

? FRIEDERICH, A., K.H. HELLWEGE u. H. LAMMERMANN: Z. Physik 251, 158 
(1960). 

8 HELLWEGE, K.H., S. HUFNER u. H.G. Kane: Z. Physik 160, 149 (1960). 

® HELLWEGE, K.H., S. HUFNER u. H.G. KAutie: Z. Physik 160, 162 (1960). 
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wonnenen Ergebnisse sind in den Tabellen 2a und 2b zusammengestellt. 
Die Termbezeichnung erfolgt im Anschlu8 an?. Die Gruppe £’ fehlt in 


Tabelle 2a. Experimentelle Ergebnisse am Dy-Athylsulfat 


Lage der Kristall- 


Oberer Term 
der Gruppe 


feldkomponente | 7, Ubergang S19 SL 2 
in cm? 
|9/2|a 8955,04 |+1/2 Ia 
b 9007,47 + 5/2 Ib 
9024,32 + 3/2 Ic S\\ (¢) = + (4,52 + 0,25) g(t 3/2, H,) = 1,30+0,17 
d 9036,73 | +3/2 Id| s,(d)= — (0,62+0,25) 
€ 9099,13(?)| + 1/2 Ie 
B | 5/2)a 10160,02 | + 4/2 Ia} s, (a) = —(0,75-£0,10) |g(+ 1/2, Hy) =0,30 £0,05 
b 10182,51 | +3/2 Ib| s) (6) = — (0,53 + 0,07) |g (+ 3/2, H) =0,35 £0,05 
C |7/2)a 10976,36 | +3/2 Ia| s,(a)=+(2,040,2) |g(+ 3/2, H)) = 1,33 +0,13 
b 11030,92 |+1/2 Ib 
D |5/2)a 12365,61 + 5/2 Ia} s) (a) = — (0,69 + 0,04) |g(+ 5/2, H)) = 1,38 + 0,08 
b 12374,56 | +1/2 Ib} s\(b) = — (3,24+0,25) |g(+ 1/2, H)) =1,30+0,1 
© 12408,43 | +3/2 Ic] s,(c) =—(1,9440,1) |g(+ 3/2, H,) = 1,29 + 0,06 
s1 (a) = + (1,97 + 0,07) |g (+ 5/2, 1) = 1,31 + 0,05 
E_ |3/2)a 13175,44 | +3/2 Ia! s,(a)= —(1,59+0,05) le (+ 3/2, H)) = 1,06 + 0,04 
b 13180,25 | +5/2 Ib] sj (b) = — (0,32+ 0,05) |g(+ 5/2, H)) =0,64+0,10 
sy (6) = + (1,05 + 0,07) |g(+ 5/2, 11) = 1,05 + 0,07 


E’ | 1/2| a 13 729,26 |-+5/2 la 


der bisherigen Literatur. Die Vorzeichengebung bei den Aufspaltungs- 
faktoren erfolgt in der bisher iiblichen Weise®, d.h. ein positives (nega- 
tives) Vorzeichen bedeutet, da8 die Zeeman-Komponente mit +|f| zu 
hoheren (niedrigeren), die Zeeman- 


Komponente mit — | Tabelle 2b. Kristallfeldmatrixelemente 
(hdheren) Energien verschoben wird. REE ELIE 

Die Gruppe B bestelit imAthyl- fem, | ,Ketsiallfeld: |, Fnorgie/ne 
sulfat, Chlorid und Nitrat nur aus 
zwel Linien. Der Zeeman-Effekt im D Baa — 417,26 
Athylsulfat kann jedoch nur dann K3/2 3/2 + 25,56 
verstanden werden, wenn dieser an- Koja sje =e Spt 
geregte Term den Drehimpuls / =5/2 & Ky/2 1/2 + 2,40 

3/23/2 — 2,40 


hat. 

Die Drehimpulsquantenzahl J des oberen Terms der Gruppe C 
ergibt sich erst aus den Aufnahmen am Nitrat und Chlorid. In beiden 
Salzen erhalt man vier Linien, so daB J =7/2 fiir die Gruppe C als 
sicher gelten kann. Im Athylsulfat werden jedoch auch bei den gréBten 
verfiigbaren Schichtdicken (15 mm) nur zwei Linien beobachtet, so daB 
sich aus den Aufnahmen an diesem Salz der /-Wert nicht bestimmen 
1aBt. Fiir den Wert von 7/2 sprechen aber auch weiter unten angefiihrte 
theoretische Uberlegungen. 

18* 
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Die Linie der Gruppe £’ ist so schwach, daB sie erst bei groBen 
Schichtdicken (etwa 15mm) sicher vom Untergrund zu trennen ist. Bei 


| 10790cm™" 
H=270300e 
GZ 
H=0 Bi 
E1Z 
H=27030 Oe 
S1Z +4 HAZ 


20cm | 


Fig. 1. Spektrum und Zeeman-Effekt der Gruppe B des Dy*+*+-Athylsulfat. 4,2 °K, Schichtdicke 0,1 mm 
des unverdiinnten Praparates. Photographisches Positiv, Wellenzahlen wachsen nach rechts. Es bedeuten: 
S Strahlvektor, € elektrischer Vektor der eingestrahlten linear polarisierten Lichtwelle, z Kristallachse 
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Fig. 2. Spektrum und Zeeman-Effekt der Gruppe D im Dy*+++-Athylsulfat. 4,2 °K, 1,4 mm Schichtdicke 
des Praparates Gd: Dy =100:2. Darstellung wie in Fig. 1 


‘ | 4780 cm = 
ane  H=157¢0 08 
H=0 
G1Z 
| < 8 oe H=75740 Oe 
G1zZ nm aaa ANZ 


20cm" 
Fig. 3. Spektrum und Zeeman-Effekt der Gruppe E des Dy+++im Athylsulfat. 4,2 °K, 1,4 mm Schichtdicke 
des Praparates Gd: Dy = 100:2. Darstellung wie in Fig. 1 


dieser groBen Schichtdicke waren Aufnahmen bei Heliumtemperaturen 


nicht mehr méglich, so daB die Lage dieser Linie nur bei der Tempe-. 


ratur der abgepumpten fliissigen Luft bestimmt werden konnte. Ne 
Einen Teil der am Athylsulfat gewonnenen Spektren zeigen die 
Fig. 1 bis 3. 


— 


—— 


a 
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b) Nitrat. In Tabelle 3 ist die bei Heliumtemperatur im Nitrat 
jeweils in den einzelnen Gruppen gefundene Linienzahl aufgefiihrt, aus 
der sich, da bei diesen Temperaturen 
nur die tiefste Grundtermkompo- Tabelle 3. Linienzahl dey untersuchten 
nente besetzt ist, ineinfacher Weise 22”™e %™ “ hlowad, wed Nn. serie 
mee Tew er trderGinkelaen Gruppen davaus bestimmter J-Wert dey Terme 
ergibt. Zum Vergleich werden die Term ee pee ee J-Wert 


von DiEKE! am monoklinen Chlorid Nitrat — |Chlorid nach* 
bei Heliumtemperatur gefundenen 


Linienzahlen mit aufgefiihrt. Die = | : 5 
J-Werte stimmen in allen Gruppen C 4 4 7/2 
mit den aus den Aufnahmen am 2? 3 3 5/2 
Athylsulfat ermittelten iiberein. Auf 2 | : 1 


die Abweichungen in den Gruppen 
B und C wurde oben schon hingewiesen. Zwei der am Nitrat gewon- 
nenen Spektren zeigen die Fig. 4 und 5. 


[2480 cm" 


20cm 


Fig. 4. Spektrum der Gruppe D des Dy+++ im Nitrat. 4,2 °K, 0,1. mm Schichtdicke des unverdiinnten 
Praparates. Beliebige Strahlrichtung 


Zou! 


Fig. 5. Spektrum der Gruppe E des Dy+++ im Nitrat. 4,2 °K, 0,1.mm Schichtdicke des unverdiinnten 
Praparates. Beliebige Strahlrichtung 


{13180 en’ 


5. Diskussion und Deutung 

Die Fig. 6 zeigt die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Gruppen 
des Dysprosiums und die nach ELLiott, JuDD und RuNcIMAN? unterhalb 
von 15000 cm liegenden Terme, wie sie sich unter Annahme reiner 
Russell-Saunders-Kopplung berechnen. Die Rechnungen von ELLiotr+ 
u. a. stellen, wie sich in anderen Arbeiten™." gezeigt hat, in den Fallen, 
in denen die durch die mittlere Kopplung hervorgerufenen Effekte eine 
groBe Rolle spielen, nur eine rohe Naherung dar. In den Fallen jedoch, 
in denen diese Effekte nur klein sind, und wenn Russell-Saunders- 
Terme mit gleichem /J-Wert nicht zu nahe beieinander liegen, was im 


10 WyBOURNE, B.G.: J. Chem. Phys. 32, 639 (1960). 
11 KaHLeE, H.G.: Z. Physik 161, 486 (1961). 
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ultraroten Spektralgebiet in den meisten Fallen erfiillt ist, kann man 
an Hand dieser Rechnungen fast immer eine eindeutige Zuordnung 
zwischen experimentell gefundenen und theoretisch berechneten Termen 


treffen. 


In Tabelle 4 sind die oberen Terme der Liniengruppen mit ihren bis- 
herigen Bezeichnungen, die von uns gemessenen g-Faktoren der oberen 
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Fig. 6. Die nach Erziorr* u.a. im ultraroten Spek- 

tralbereich in der Russell-Saunders-Naherung berech- 

neten Terme des Dy++*+ (a) und die von uns gemessenen 
Schwerpunkte der Gruppen im Dy-Nitrat (b) 


Terme, sowie die Russell-Saun- 
ders-Terme mit ihren theoreti- 
schen g-Faktoren aufgefiihrt, die 
nach unserer Meinung gemaB 
Fig. 6 den experimentell gefunde- 
nen Termen zugeordnet werden 


Tabelle 4. Die Deutung der untersuchten 


Gruppen 

Term | & experimentell Deutung gers” 
A 1,3040,17 | *Hpy-| 1543 
Bylor0,332 0,05. [> "Hy, |e 
GC} 4,33 0,13. || “By | 289 
D 1,29 + 0,06 SEs 163% 
E 1,06 + 0,04 Fale 1,07 
E’ | SFj2 


miissen. Die Zuordnung der Grup- 
pen C bis E’ zu den Termen °F;), 
bis 6, ,, kann als sicher angesehen 
werden. Die Deutung von DIEKE 
und S1ncH!, die den Gruppen C 
bis E die Terme °F, bis *Ri. 
zuordneten, kann daher als tiber- 


holt angesehen werden. Die Deutung der Gruppe B als °H,). geben 
schon DIEKE und SincH!. Der Term A mu8 wohl als °F, gedeutet 
werden, da sich aus den Aufnahmen am Athylsulfat und Nitrat eindeutig 


der Drehimpuls / =9/2 ergibt. 


Unser Dank gilt der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir apparative Unter- 


stitzung. 


Zeitschrift fiir Physik 165, 259/260 (1961) 


Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Der Ubergang ‘H,,—‘F,,, im kristallinen 
Samariumathylsulfat 


Von 
K.H. HELLWEGE, G. Horstik, S. HirNer und H. LAMMERMANN 


(Eingegangen am 26. Juli 1961) 


Der bei 10900 cm™ gelegene Term SF). des dreiwertigen Samariumions wird im 
Athylsulfat untersucht. 


In der vorhergehenden Arbeit! wurde tiber Untersuchungen an 
kristallinen Dysprosiumsalzen im photographischen Ultrarot berichtet. 
Das dort zur Verdiinnung der Dysprosiumpraparate verwendete Gado- 
linium enthielt Samarium als Verunreinigung. So konnte eine bisher 
noch nicht analysierte Samariumgruppe bei 10900 cm mit den fiir die 
Dysprosiumuntersuchungen verwendeten Praparaten untersucht werden. 

Fiir experimentelle Anordnung und die theoretischen Hilfsmittel gilt 
das in der Arbeit iiber das Dysprosium Gesagte; es sei daher hier auf die 
entsprechenden Abschnitte in dieser Arbeit verwiesen. 


Die experimentellen Ergebnisse sind in der Tabelle zusammengefaBt. 


Tabelle. Experimentelle Ergebnisse am verdiinnten Sm-Athylsulfat 


Energie/he 
Kom-}| der Kri- 
Term | po- | stallfeld- | 7, Ubergang s g &Rs 
nente | komponen- 
te in cm? 
|} a |9104,28| + 1/2 Ia) s) (a) = —1,58+0,05 | g(b, c) =1,43 + 0,03 
6p | b | 9112,56 + 3/2 Ib] s, (6) = + 2,72 + 0,05 1,43 
#2) c¢ | 9153,67| + 3/2 Ic | s(c) = +1,57+0,05 | g(a,4)=1,53+0,10 | ” 
d | 9178,75| + 1/2 Id} s,(¢)=+3,11+0,05 
Ubergange zu der Komponente mit f@ = 4-5/2 von der tiefsten Grund- 


termkomponente I aus sind durch die Auswahlregeln verboten. Die 
Lage dieser Komponente kann daher erst aus weiteren Aufnahmen bei 
hdheren Temperaturen bestimmt werden. 


1 HELLWEGE, K.H., G. Horstix, S. HUFNER u. H. LAMMERMANN: Z. Physik 
165, 259 (1961). 
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Der Aufspaltungsfaktor s, der tiefsten Grundtermkomponente I im 
achsenparallelen Magnetfeld ergibt sich in Ubereinstimmung mit 
LAMMERMANN? zu s,) =0,32+0,05. Die Abweichungen der aus den 
Kristallfeldkomponenten mit #=-+1/2 und # =-+3/2 bestimmten g- 
Faktoren liegen innerhalb der experimentellen Fehlergrenzen. Die Deu- 
tung des oberen Terms dieser Gruppe als °Fy). ergibt sich eindeutig aus 
den Arbeiten von ELLIOTT? u. a. 


Unser Dank gilt wiederum der Deutschen Forschungsgemeinschaft fiir appara- 
tive Unterstiitzung. 


2 LAMMERMANN, H.: Z. Physik 150, 554 (1958). 
3 Evriorr, R.J., B.R. Jupp and W.D. Runciman: Proc. Roy. Soc. Lond. 


A 240, 509 (1957). 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Sattigungsmagnetisierung und Anisotropiefeldstarke 
in diinnen Eisenaufdampfschichten 


Von 
Horst HOFFMANN * 


Mit 15 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. August 1961) 


Es wird ein Verfahren angegeben, optimale Eisenaufdampfschichten herzustellen. 
Diese Schichten unterscheiden sich von allen unter anderen Bedingungen auf- 
gedampften durch niedrigere Koerzitivkraft und eindeutige Reproduzierbarkeit der 
Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft. Die Hysteresekurve optimaler Schichten 
ist stets rechteckig. Die damit verbundene Anisotropie ist eine Folge des Restgas- 
einflusses. Die Schichten zeigen bis herab zu 30 A Dicke die Magnetisierung des 
kompakten Materials. 


1. Einleitung 


Seit etwa zehn Jahren werden die magnetischen Eigenschaften 
diinner ferromagnetischer Filme systematisch erforscht. Ein Uberblick 
iiber die in diesem Zeitraum erschienenen Arbeiten zeigt, da sich die 
Untersuchungen im wesentlichen auf zwei Hauptprobleme konzen- 
trieren: 

1. die Sattigungsmagnetisierung, 

2. die Ummagnetisierungsvorgange und die Koerzitivkraft in diinnen 
Schichten. 

Der erste Punkt dient der Klarung der wellenmechanischen Fragen, 
die im Zusammenhang mit der Blochschen Spinwellentheorie! aufge- 
worfen wurden. Nach Brocu ist ein raumliches Kristallgitter mit posi- 
tivem Austauschintegral ferromagnetisch. Der Ferromagnetismus tritt 
dagegen nicht auf, wenn ein ebenes Gitter vorliegt. Beim Ubergang 
vom riumlichen zum ebenen Gitter, d.h. im Bereich der diinnen Schich- 
ten, sollte deshalb die spontane Magnetisierung vom Wert des kompak- 
ten Materials zum Wert Null abnehmen. KLEIN und SMITH? und 
Gass und KLEIN? spezialisierten die Blochsche Spinwellentheorie zur 
Anwendung auf diinne Schichten und erhielten eine Aussage iiber die 


* Dissertation Miinchen 1961. 

1 Brocu, W.: Z. Physik 61, 206 (1930). 

2 KLEIN, M.J., and R.S. Smitu: Phys. Rev. 81, 378 (1951). 
3 Grass, S.J., and M. J. Krein: Phys. Rev. 109, 288 (1957). 
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Abnahme der Sattigungsmagnetisierung mit abnehmender Schicht- 
dicke. Diese Dickenabhangigkeit wurde in einer Anzahl von Expert- 
menten, die in der Hauptsache an Nickelfilmen durchgefiihrt wurden, 
bestatigt4®. Fig.1 gibt eine Zusammenstellung der Ergebnisse. Die 
gute Ubereinstimmung von Theorie und Experiment wurde allerdings 
in einigen Fallen erst nach einer auf Drico* zuriickgehenden, theoretisch 
nicht einwand{frei begriindeten Korrektur erreicht. 

Von diesen Experimenten unterscheiden sich die Ergebnisse, die 
NEUGEBAUER® an im Héchstvakuum aufgedampften und untersuchten 
Nickelschichten und HorFMANN! an ebenfalls im Aufdampfvakuum 
untersuchten Eisenschichten erhielten. Im ersten Fall erwies sich die 


50 700 200 500 a [A| 1000 


Fig. 1. Sattigungsmagnetisierung diinner Ni-Schichten nach Remmer’. +-+-+ Messungen von 
NEUGEBAUER® im Aufdampfvakuum 


Sattigungsmagnetisierung bis herab zu 18 A als unabhangig von der 
Schichtdicke, die zweite Arbeit zeigte die Konstanz bis herab zu 30 A. 
In einer fritheren Arbeit? wurden bereits Einwande gegen die Theorie 
von KLEIN und SmitH dargelegt. Es wurde dabei gezeigt, daB die bei 
KLEIN und SMITH auftretende Dickenabhangigkeit nur eine Folge der 
Auswahl des Grundgebietes ist, fiir das die Magnetisierung berechnet 
wird. Dariiberhinaus konnte die scheinbare Ubereinstimmung von 
Theorie und Experiment nach Fig.1 durch eine Oxydation des Schicht- 
materials vor der Messung erklart werden. 

Eine zweite Theorie der Sattigungsmagnetisierung diinner Schich- 
ten, die VALENTA™ aufstellte, lehnt sich an das Heisenberg-Bild des 
Ferromagnetismus an. Nach dieser Theorie ist die Sattigungsmagneti- 


4 Drico, A.: Nuovo Cim. 8, 498 (1951). 

5 CRITTENDEN, E.C., and R.W. Horrman: Rev. Mod. Phys. 25, 310 (1953). 

6 Rosette, K.H., and R.W. HorrmMan: Structure and Properties of Thin 
Films, herausgeg. von C.A. NEUGEBAUER, J.B. NEWkIRK wu. D.A. VERMILYEA, 
p. 370. New York: John Wiley & Sons 1959. 

7 JENSSEN, H., u. A. NIELSEN: Trans. Dan. Akad. Techn. Vidensk. 2, 3 (1953). 

8 RemmeEr, L.: Z. Naturforsch. 12a, 550 (1957). 

9 NEUGEBAUER, C.A.: Phys. Rev. 116, 1441 (1959). 

10 HOFFMANN, H.: Z. angew. Phys. 13, 149 (1961). 

2 VALENTA, LeCzechaa) sPiiySwa9 1271957) 
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sierung diinner Schichten bis herab zu wenigen Atomlagen Dicke kon- 
stant gleich dem Wert des kompakten Materials. 

Bei der Untersuchung der Ummagnetisierungsvorgange werden 
neben den physikalischen Fragen nach der magnetischen Struktur und 
Bereichskonfiguration der diinnen Schichten insbesondere ihre techni- 
schen Anwendungsmoglichkeiten untersucht. Bei der Erforschung der 
Magnetisierungsumkehr tritt als charakteristische GréBe die Koerzitiv- 
kraft oder Anisotropiefeldstarke auf. 


2. Aufgabenstellung 

Beim Vergleich der gemessenen Sattigungsmagnetisierungen diinner 
Filme, die in der Hauptsache an Nickelschichten untersucht wurden, 
ergibt sich, wie Fig.1 zeigt, eine recht gute Ubereinstimmung, wenn man 
die im Aufdampfvakuum durchgefiihrten Messungen gesondert betrach- 
tet. Ein Vergleich der Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft, die sich 
bei den einzelnen Autoren ergibt, weist dagegen wegen der duBerst 
starken Strukturabhangigkeit der Koerzitivkraft keine Ubereinstim- 
mung auf. Die Struktur der Schicht wechselt infolge unterschiedlicher 
Herstellungsbedingungen nicht nur von Autor zu Autor, sondern inner- 
halb der einzelnen MeBreihen sogar von Experiment zu Experiment. 
Dies zeigen deutlich die Untersuchungen von BEHRNDT und Map- 
pocks!*, bei denen die Reproduzierbarkeit der Koerzitivkraft in Ab- 
hangigkeit von der Art der Tragerreinigung untersucht wird. 

Aus diesen Untersuchungen muB8 geschlossen werden, daB die von 
den verschiedenen Autoren beschriebene Dickenabhangigkeit der Ko- 
erzitivkraft wegen der starken Strukturabhangigkeit aus den Messungen 
nicht gefolgert werden kann. Da die Struktur in den seltensten Fallen 
bekannt oder mit angegeben ist, ist auch ein Vergleich der Ergebnisse 
nicht moglich. 

Um vergleichbare Ergebnisse zu erhalten, die eine Dickenabhangig- 
keit der Koerzitivkraft beschreiben kénnen, ist es notwendig, Schichten 
einheitlicher Struktur herzustellen. Da Aufdampfschichten am reinsten 
und homogensten sind, werden diese den nach anderen Verfahren her- 
gestellten Schichten (Kathodenzerstaubung, elektrolytisches Abschei- 
den) vorgezogen. Diese Schichten sind im Aufdampfvakuum zu unter- 
suchen, um auf diese Weise eine Veranderung infolge von Luftzutritt zu 
vermeiden. 

Um Untersuchungen durchzufiihren, die die genannten Bedingungen 
erfiillen, sind die folgenden Aufgaben zu lésen: 

1. Es ist eine magnetische MeBanordnung zu entwickeln, die es ge- 
stattet, die Magnetisierung diinnster ferromagnetischer Schichten zu 
untersuchen. 


12 BeuRNpT, K., and F.Mappocxs: J. Appl. Phys. Suppl. 30, 276S (1959). 
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2. Es ist eine Aufdampfmethode zu ermitteln, welche Schichten mit 
eindeutig reproduzierbaren KenngréBen der Magnetisierungskurve liefert. 


3. Die nach diesem optimalen Verfahren hergestellten Schichten 
sind im Aufdampfvakuum zu untersuchen, um jede Veranderung in- 
folge des Luftzutritts bei der Beliiftung auszuschlieBen. 


4. AnschlieBend soll die Hysteresekurve wahrend des Luftzutritts 
und danach beobachtet werden, um die dabei auftretenden Anderungen 
zu ermitteln und um AufschluB iiber die Stabilitat der Schicht zu er- 
halten. 

3. Aufbau der Apparatur 


a) Die Aufdampfapparatur 


Eine Apparatur, die es gestattet, die magnetischen Eigenschaften 
der Schichten im Aufdampfvakuum zu untersuchen, wurde bereits be- 
schrieben!®. Der Einbau eines mit flissiger Luft kiihlbaren, doppel- 
wandigen Hohlzylinders, in dessen Innerem das Aufdampfen geschah, 
verbesserte das Vakuum gegeniiber !* um eine Zehnerpotenz. Diese Ver- 
besserung spiegelt sich deutlich in der gesteigerten Reproduzierbarkeit 
der MeBergebnisse wider. Der Restdruck vor dem Aufdampfen betrug 
etwa 1-10°6 Torr. 

Ein Ofen erméglichte das Ausgliihen der Trager zur Reinigung vor 
dem Bedampfen und ein Tempern der Schicht zu beliebigen Zeiten nach 
der Bedampfung, ohne daf dieselbe aus dem Vakuum herausgenommen 
zu werden brauchte. 

Als Schichttrager dienten Glasstreifen (Objekttragerglas), auf die 
die Schichten durch eine Blendendffnung in Form eines Rechtecks 
(4 x 40 mm) aufgedampft wurden. 


b) Die magnetische MeBanordnung 


Die magnetische MeBanordnung folgt im Prinzip der von CRITTEN- 
DEN et al.!4. Die Ummagnetisierung geschieht im 50 Hz-Wechselfeld. 
Zwei gegeneinander geschaltete Induktionsspulen kompensieren die In- 
duktionsspannungen im probenfreien Zustand. Nach dem Einschieben der 
Schicht in die MeBspule (eine der beiden Induktionsspulen) entsteht in 
dieser ein Signal, welches von der Magnetisierungsumkehr der Schicht 
herrithrt. Dieses wird verstarkt, integriert, nochmals verstarkt und 
dann auf die Vertikalablenkplatten eines Oszillographen gegeben. Die 
Bandbreite der gesamten Verstarkeranordnung umfaft die Frequenzen 
50 Hz bis 60 kHz. Die Horizontalablenkung des Verstarkers geschieht 
mit einer Spannung, die dem Ummagnetisierungsfeld proportional ist. 


18 HorrMaNnn, H.: Diplomarbeit, Miinchen 1959. 
M4 CRITTENDEN, E.C., A.A. Hupimac and R.I. Stroucu: Rev. sci. Instrum. 
22, 872 (19514). 
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Auf dem Bildschirm des Oszillographen erscheint dann die Hysterese- 
kurve der untersuchten Schicht. Diese wird mit einer Plattenkamera 
photographiert. Die entwickelten Aufnahmen werden unter einem MeB- 
mikroskop ausgemessen. 
c) Schichtdickenmessung 

Die Schichtdickenbestimmung erfolgte fiir Schichten tiber 60 A 
Dicke mit Hilfe von Vielstrahlinterferenzen (ToraNsKy). Der Fehler 
der Einzelmessung in der Dickenbestimmung betrug zwischen 60 und 
100 A etwa 10% und nahm mit zunehmender Schichtdicke ab. Unter 
60 A Schichtdicke wurde diese aus der verdampften Menge bestimmt. 
Eine Eichkurve ergab zwischen 60 und 200 A einen linearen Zusammen- 
hang zwischen verdampfter Menge und Schichtdicke, wobei die maxi- 
male Abweichung von der Geraden 15% betrug. Diese Gerade wurde 
fiir diinnere Schichten bis zum Nullpunkt extrapoliert. 


4. Schichtherstellung und Reproduzierbarkeit 
der magnetischen MeBergebnisse 


a) Variation der Herstellungsmethoden 


Die fehlende Ubereinstimmung der von den einzelnen Autoren ge- 
fundenen Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft wurde der uneinheit- 
lichen Struktur infolge unterschiedlicher Herstellungsbedingungen der 
Schichten zugeschrieben. Durch Variation der Aufdampfbedingungen 
soll eine optimale Herstellungsmethode ermittelt werden, bei der Schich- 
ten entstehen, die sich vor allen unter anderen Bedingungen herge- 
stellten durch die folgenden Eigenschaften auszeichnen: 

4. Die Form der Hysteresekurven dieser Schichten soll unabhangig 
von der Schichtdicke sein. 

2. Die Schwankungen der KenngrdBen der Magnetisierungskurve 
sollen bei konstanter Schichtdicke kleiner als bei allen unter anderen 
Bedingungen aufgedampften Schichten sein. 

3. Die Dickenabhangigkeit der Kenngr6Ben soll eindeutig reprodu- 
zierbar sein. 

4. Die Koerzitivkraft soll kleiner als bei allen nach anderen Methoden 
hergestellten Schichten sein. 

Schichten, die unter optimalen Aufdampfbedingungen hergestellt 
wurden, sollen kurz ,,optimale Schichten“ genannt werden. 

Die Erfiillung der Punkte 1 bis 3 besagt, daB die Struktur der opti- 
malen Schichten weniger als die aller anderen Schichten schwanken soll. 
Aus Punkt 4 ist in Analogie zum Blockmaterial zu schlieBen, daB die 
optimalen Schichten die geringsten Stérungen des Kristallgitters auf- 
weisen sollen. 
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Zur Ermittlung der optimalen Aufdampfbedingungen wurden die 
folgenden Parameter variiert: 


4. Art der Tragerreinigung, 

2. Art und Vorbehandlung der Verdampfungsquelle, 
3. Aufdampfgeschwindigkeit, 

4. Restgasdruck, 

5. Tragertemperatur beim Aufdampfen. 


Die Untersuchungen wurden in allen Fallen nur an Eisenschichten 
im Aufdampfvakuum durchgefiihrt. Als Ergebnis dieser Untersu- 
chungen zeigte sich, daB ,,optimale Schichten“ hergestellt werden 
k6nnen. 


b) Die Herstellungsmethoden fiir diinne ,,optimale’ Eisenschichten 


Der Glastraéger wurde mit einem Reinigungsmittel, das aus einer 
Mischung von einem Teil destilliertem Wasser, einem Teil konzentrier- 
tem Ammoniak und einem Teil Alkohol bestand, gesadubert, mit destil- 
liertem Wasser gespiilt und sehr sorgfaltig trockengerieben. Der Trager 
darf beim Behauchen nur noch gleichmaBig und schwach anlaufen. Das 
Anlaufen mu8 sehr schnell wieder verschwinden. AnschlieBend wird 
der Trager 24 bis 30 Std lang in einem Vakuum von 1-10°-° Torr aus- 
geheizt. Er verlaBt vor dem Bedampfen das Vakuum nicht mehr. 


Das Eisen (vakuumgegliihtes Karbonyleisen der VAC, Hanau) 
wurde von einem Wolframschiffchen verdampft. Um eine Legierungs- 
bildung wahrend des Verdampfens zu vermeiden, mu8 nach Hotr- 
LAND!> das Schiffchen mindestens die dreifache Dicke der Eisenfolie 
aufweisen. Wir wahlten Wolframband von 0,1 mm Dicke als Ofen- 
material und Eisenfolie von 0,03 mm Dicke als Verdampfungsmaterial. 
Das Wolframschiffchen wurde zur Reinigung in einem Vakuum von 
1-10°° bis §-10-° Torr bei einer Temperatur (2500° C), die weit iiber der 
Verdampfungstemperatur des Eisens lag, 1 bis 2 Std lang ausgegliiht. 
Nach dem Gliihen wurde der Ofen mit einer abgewogenen Menge Eisen 
beschickt. 


Das Eisen wurde mit dem Schiffchen bei einem Restdruck von 
1-10°° Torr dicht unter seiner Verdampfungstemperatur 20 bis 30 Std 
lang getempert. Das anschlieBende Verdampfen auf den Glastrager bei 
Zimmertemperatur geschah so schnell wie méglich durch pl6tzliches 
Steigern des Heizstromes im Wolframschiff. So konnten z.B. Eisen- 
mengen, die zu einer Schichtdicke von 500 A fithrten, noch in Bruch- 
teilen einer Sekunde verdampft werden. Jedes Schiffchen durfte nur 


 Horanp, L.: Vacuumdeposition of Thin Films, p. 111. London: Chapman & 
Hall 1956. 
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einmal verwendet werden, da sich insbesondere beim Verdampfen der 
fiit dickere (> 400 A) Schichten notwendigen Eisenmenge am Ende der 
Verdampfung eine Legierung des Eisens mit dem Wolfram bildet, die 
bei einer zweiten Verwendung des Schiffchens mitverdampft. Der Rest- 
druck in der Vakuumapparatur betrug vor dem Verdampfen etwa 
1 - 40°* Torr, 


c) Ergebnisse an unterschiedlich hergesteliten Schichten 


Es soll hier keine Vollstandigkeit angestrebt werden, da die unter- 
suchten Methoden langst nicht alle Moglichkeiten erschépften und da 
die Resultate wegen der vielen Parameter physikalisch unergiebig sind. 
Zusammenfassend kann jedoch gesagt werden, daB die ,,Dickenab- 
hangigkeit‘* der Koerzitivkraft eben- 
so wie die Form der Hysterese- 
kurve sich je nach Tragerreinigung, 
Behandlung von Schiff- und Auf- 
dampfmaterial, Restgasdruck und 
Aufdampfrate in sehr weiten Gren- 
zen variieren lassen. In diese Gren- 
zen passen alle bisher gefunde- 
nen KResultate anderer Autoren 
hinein. Die Sattigungsmagnetisie- 
rung aller nicht optimalen Schich- 
ten, gemessen im Vakuum, war bei 0 200 400 600 = 800 -—* 1000 
Schichtdicken unter 150A kleiner a caf 
und Anderte sich bei der Beliif- "#.2, Pie Distebhtagghe dey Kosaitw 
tung starker als die der optimalen optimale Schichten 
Schichten. 

Zum Vergleich seien die Ergebnisse gegentibergestellt, die an nach 
zwei verschiedenen Methoden hergestellten Schichten gewonnen wurden. 
Fig. 2 zeigt die Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft. Die Kurve 1 
gibt die Messungen an optimalen Schichten wieder. Die Kurve 2 
zeigt Messungen an Schichten, die bei einem Restdruck von 1 -10~° Torr 
auf Trager von Zimmertemperatur aufgedampft wurden. Das Eisen 
wurde vor dem Verdampfen nur kurzzeitig getempert. Verdampfer- 
ofen und Glastrager wurden nicht ausgegliitht. Die Dickenabhangig- 
keit der Koerzitivkraft dieser Schichten zeigt ein Maximum von 
H,>200 Oe, anschlieBend ein Minimum und darauf erneut eine mit 
zunehmender Dicke ansteigende Koerzitivkraft. Solche Maxima und 
Minima, die jedoch bei den unterschiedlichsten Schichtdicken auftreten, 
werden von einer Anzahl von Autoren (z. B. 1*) angegeben. Die Koerzitiv- 
kraft der optimalen Schichten nimmt dagegen monoton mit der Schicht- 
dicke zu, wobei die Werte weit unter denen der Kurve 2 bleiben. 
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5. MeBergebnisse an optimalen Schichten 
a) Die Form dey Hysteresekurve 


Die Fig. 3 zeigt die Hysteresekurve einer optimalen Schicht. Von 
der Sattigung ausgehend bleibt die Magnetisierung bei abnehmender 
Feldstarke unverandert. Die Remanenz ist in allen Fallen gleich oder 
nahezu gleich der Sattigungsmagnetisierung. Ein schwaches Gegenfeld 
andert nichts am Magnetisierungszustand, bis bei anwachsendem Gegen- 
feld ein leichtes Ausbiegen der Magnetisierungskurve aus der Satti- 
gung auftritt. Bei schwachem Anstieg des Gegen- 
feldes fallt die Magnetisierungskurve plétzlich ab 
und miindet mit steiler Flanke in der Sattigungs- 
magnetisierung der Gegenrichtung. Dieser Kurven- 
verlauf stellt die Magnetisierungsumkehr einer 
Schicht mit einachsiger Anisotropie dar, wobei 
die Richtung des Ummagnetisierungsfeldes par- 


a ee 


allel zur Richtung leichtester Magnetisierbarkeit ~ 


der Schicht liegt. Diese Form der Hysterese- 
kurve (nahezu rechteckig) trat bei allen optimalen 
Schichten auf. Geringfiigige Unterschiede zeigten 
sich lediglich in der Starke des anfanglichen 
Ausbiegens aus der Sattigung. Die Rechteckform 
Fig. 3. Die Hysteresekurve wurde ohne besondere Praparation der Schichten 
Pe ee (etwa Bedampfen oder Gliithen im Magnetfeld) 

erreicht. Dies stellt einen wesentlichen Unter- 
schied gegentiber den von vielen anderen Autoren untersuchten Perm- 


alloyschichten mit einachsiger Anisotropie dar. 


Das in der Magnetisierungskurve der Fig. 3 zu beobachtende Uber- 
schwingen der steilen Flanke tiber die Sattigungsmagnetisierung riihrt 
von einer Resonanzerscheinung in den Induktionsspulen her. Wegen 
der sehr kurzzeitigen Magnetisierungsumkehr sind in der damit verbun- 
denen Induktionsspannung Frequenzen merklicher Amplitude enthalten, 
die im Bereich der Resonanzfrequenz der Induktionsspulen (30 kHz) 
liegen und das Uberschwingen verursachen. Die Starke des Uber- 
schwingens ist ein qualitatives MaB fiir die Rechteckigkeit der Magneti- 
sierungskurve. 


Das Uberschwingen kann vermindert werden, wenn das Ummagne- 
tisierungsfeld sich im Augenblick der Magnetisierungsumkehr nicht 
andert oder wenn die Anderung so gerichtet ist, daB sie die plotzliche 
Umkehr hemmt. Dies erreicht man durch geeignete Uberlagerung der 
Grundfrequenz mit der dritten Oberwelle (CRITTENDEN et al.14), Ein 
solches Feld konnte bei unseren Versuchen nicht angelegt werden, da 
die zu seiner Erzeugung notwendigen Transformatoren vor Abschlu8 


4 
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der Messungen nicht mehr geliefert wurden, obwohl sie seit iiber einem 
Jahr bestellt sind. 

Die Nase an der Spitze der Hysteresekurve rithrt von einem unvoll- 
standigen Nullabgleich vor Beginn der Messungen her und gibt keinen 
Effekt wieder, der durch die Schicht bewirkt wird. 


b) Die Sattigungsmagnetisierung 
Uber Messungen der Sattigungsmagnetisierung an diinnen Schichten 
unter 160 A wurde bereits berichtet!. Das wichtigste Ergebnis dieser 
Messungen war die Konstanz der Sattigungsmagnetisierung hinsichtlich 
der Schichtdicke, abweichend von den Aussagen aller vorangehenden 
Untersuchungen an Eisenschichten. Die in !° beschriebenen Messungen 


A 


v 2 S0 100 200 sto a\h| 1000 


Fig. 4. Die Sattigungsmagnetisierung dtinner Eisenschichten bei Zimmertemperatur. ©OO Messungen 
im Aufdampfvakuum; * x x Messungen nach dem Luftzutritt 


wurden erweitert und das Schichtdickengebiet auf 1000 A ausgedehnt. 
Die Messungen wurden bei Zimmertemperatur durchgefiihrt. 

Die Fig.-4 zeigt, daB die friiheren Ergebnisse! vervollkommnet und 
bestatigt werden: 


Die Sattigungsmagnetisierung diinner Eisenaufdampfschichten unter 
4000 A Schichtdicke, ermittelt bei Zimmertemperatur im Aufdampf- 
vakuum, ist bis herab zu 33 A Schichtdicke unabhangig von der Schicht- 
dicke dieselbe wie die des Blockmaterials. 

Als Fehlergrenzen dieser Aussage miissen im wesentlichen die Fehler 
der Dickenbestimmung (Abschnitt 3.c) in Rechnung gestellt werden. 
Die Fehler, die in der Auswertung der Hysteresekurve legen, sind 
wesentlich kleiner (etwa 3%). Somit kann die Einzelmessung von /, 
bei diinnsten Schichten mit einem mittleren Fehler von etwa 15% be- 
haftet sein. Die Fig. 4 zeigt, daB die einzelnen MeBwerte um geringere 
Betrage um die Gerade (= Magnetisierung des Blockmaterials) streuen. 
Bei Dicken unter 30 A nahm die Sattigungsmagnetisierung stark ab. 
Die Magnetisierung zu noch diinneren Schichten (d< 30 A) hin im 
Vakuum zu verfolgen, ist schwierig und fiihrt erst dann zu eindeutigen 
Aussagen, wenn es gelingt, auch hier noch homogene Schichten herzu- 
stellen, die die Eigenschaften der optimalen Schichten aufweisen. Meist 
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wird in diesem Dickenbereich eine Inselstruktur aus voneinander iso- 
lierten Einzelteilchen vorliegen, zwischen denen nur noch eine geringe | 
oder gar keine Wechselwirkung herrscht. GroBe Entmagnetisierungs- 
koeffizienten und ein EinfluB8 der thermischen Agitation auf die Ver- 
teilung der Magnetisierungsrichtungen der Einzelteilchen (Superpara- 
magnetismus) kénnen im Bereich der angewandten Felder (200 Oe) 
zu einer scheinbaren Verminderung der Sattigungsmagnetisierung fiih- 
ren. So konnte bei einer Schicht von 20 A Dicke nur noch die Halfte 
der Magnetisierung der dickeren Schichten gefunden werden. 

Die Sattigungsmagnetisierungen, die nach dem Luftzutritt gemessen 
werden, nehmen bei Schichten unter 300 A Schichtdicke stark ab, so 
daB, wie bei den Messungen anderer Autoren, die Magnetisierung bei 
Schichten zwischen 20 und 30 A verschwindet. 

Die eben beschriebenen Messungen wurden an Schichten durch- 
gefiihrt, bei denen der Trager wahrend des Bedampfens auf Zimmer- 
temperatur lag. In gleicher Weise wurden Messungen bei Zimmer; 
temperatur durchgefiihrt, bei denen die Schichten durch Aufdampfen 
auf geheizte (250° C) Trager gewonnen wurden. Diese zeigten bei der 
Messung im Vakuum die gleiche Konstanz der Sattigungsmagnetisierung 
und nach dem Luftzutritt eine ahnliche Abnahme derselben wie die auf 
ungeheizte Trager aufgedampften Schichten. 


c) Die Koerzitivkraft 


Die Fig.5 zeigt die Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft optimaler 
Schichten. Die Koerzitivkraft nimmt mit abnehmender Schichtdicke 
monoton ab. Die Abnahme ist 
zwischen 1000 A (31 Oe) und 
200 A (21 Oe) nur _ geringfiigig. 
Unterhalb 200 A vermindert 
sich dagegen die Koerzitivkraft 
starker und geht dabei, wenn 
man die Kurve iiber den nie- 
drigsten gemessenen Wert bei 
d=30 A hinaus extrapoliert, 
mit verschwindender Schicht- 
0 100 200 30 400 500,600 0 800 300000 Qicke gegen Null. Die von ande- 
, af ’ a [A] ns ha ren Autoren gemessenen hohen 
Fig. 5. Die Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft opti- ae a 
maler Eisenaufdampfschichten bei Zimmertemperatur Koerzitivkrafte (H,> 200 Oe), 

im Aufdampfvakuum die auch in der Kurve 2 der 

Fig.2 auftreten, konnten an 

optimalen Schichten ebensowenig wie die Maxima und Minima in 
der Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft gefunden werden. Selbst 
beim Aufdampfen auf Trager von 200°C unter sonst  gleichen 
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Bedingungen ergab sich der gleiche Verlauf der Dickenabhangigkeit der 
Koerzitivkraft, wobei die Kurve nach etwas kleineren Koerzitivkraften 
hin verschoben ist. Hier zeigt sich eine sehr starke Abweichung von 
den Messungen von REIMER", die beim Aufdampfen auf heiBe Glas- 
trager etwa das Zehnfache der von uns gemessenen Koerzitivkraft 
ergeben. 


In Abschnitt 2 wurde darauf hingewiesen, da8 die bisher vorliegenden 
Messungen der Koerzitivkraft nur eine Strukturabhangigkeit, jedoch 
keine Dickenabhangigkeit beweisen. Bei optimalen Schichten ergibt 
sich eine wahre Dickenabhangigkeit. Der Nachweis dafiir soll in den 
folgenden Abschnitten erbracht werden. 


6. Diskussion und Deutung der MeBergebnisse 
a) Die Sdttigungsmagnetisierung 

Die Unabhangigkeit der Sattigungsmagnetisierung diinner Eisen- 
schichten bei Zimmertemperatur von der Schichtdicke steht im Ein- 
klang mit den Ergebnissen, die NEUGEBAUER an diinnen Nickelschichten 
erhielt. Sie steht im Widerspruch zu allen anderen Experimenten, bei 
denen die Schichten zur magnetischen Messung aus dem Vakuum heraus- 
genommen wurden. Das Aufdampfen einer Deckschicht zum Schutz 
gegen Luftzutritt®-® zeigt offensichtlich nicht die gleiche Wirkung wie 
die Vermeidung jeglichen Luftzutritts durch Messung im Aufdampf- 
vakuum. 

Die hier gemessene Konstanz der Sattigungsmagnetisierung diinner 
Schichten steht im Widerspruch zu den Theorien von KLEIN und 
SMITH? und Grass und KLEIN®, sie entspricht den Aussagen der Theorie 
von VALENTAL, 


b) Versuch einer Deutung der Magnetisierungsumkehr 


a) Die Anisotropie in der diinnen Schicht. Aus der Rechteckform der 
Magnetisierungskurve kann eindeutig auf das Vorliegen einer Aniso- 
tropie in der Langsrichtung der Schicht (parallel zum Ummagneti- 
sierungsfeld) geschlossen werden. Es sei hier vermerkt, daB die ausge- 
pragte Rechteckform der Hysteresekurve nur an optimalen Schichten 
beobachtet werden konnte. Zahlreiche Autoren, deren Untersuchungen 
sich aber fast ausschlieBlich auf Permalloyschichten beschranken, be- 
richten tiber a4hnliche Anisotropien. Ihre Schichten erhielten durch Auf- 
dampfen oder Tempern im Magnetfeld eine einachsige Anisotropie. Eine 
andere Methode zur Erzeugung einachsiger Anisotropien ist das Schrag- 
aufdampfen der Schicht auf den Trager. Auf diese Weise konnte eine 


16 Rermer, L.: Z. Physik 148, 527 (1957). 
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solche Anisotropie von KNorr und HorrMan” auch in diinnen Eisen- 
schichten erzeugt werden. Zahlreiche Vorschlage zur Deutung dieser 
Anisotropien liegen vor. Keiner kann jedoch eine alle Beobachtungen 
befriedigende Erklarung geben. Erw&ahnt sei hier nur die Anordnung 
von Fe-Paaren in Permalloyschichten, die in ihrer Langsausdehnung 
parallel zueinander liegen sollen und so eine Vorzugsrichtung erzeugen. 
Dieses Bild versagt bei reinen Nickel- und Eisenschichten. Bei schrag 
aufgedampften Schichten wurde gelegentlich eine (111)-Textur in der 
Aufdampfrichtung beobachtet und in Zusammenhang mit einer magneti- 
schen Anisotropie gebracht!”.. Eine genaue Berechnung der Anisotropie- 
konstanten aus der Textur und einer gleichzeitig in der Schichtebene 
beobachteten anisotropen Zugspannung ergab einen vollig anderen Wert 
als das Experiment lieferte?®. 

HEIDENREICH” wies auf die entscheidende Bedeutung eines Sauer- 
stoffeinflusses auf die Ausbildung einer magnetischen Anisotropie beim 
Gliihen eines kompakten ferromagnetischen Kérpers im Magnetfeld hin, 

Ein Einflu8 des Restgases im Aufdampfraum auf die Ausbildung’ 
der Anisotropie in den optimalen Schichten muB aus den folgenden grund- 
legenden Beobachtungen geschlossen werden: 

Die Fig. 6a zeigt die Hysteresekurve einer 600 A dicken Schicht 
unmittelbar nach dem Aufdampfen, welches unter optimalen Bedin- 
gungen geschah. Diese Kurve zeigt noch nicht die als charakteristisch 
angesehene Rechteckform und weist somit auf keine Anisotropie hin. 
Auf den schragen Flanken treten deutlich Stufen auf. Die Fig. 6b 
zeigt die Magnetisierungskurve der gleichen Schicht 4 min spater, wobei 
der Druck auf 4-107¢ Torr angestiegen ist. Hier hat sich nun eindeutig 
eine magnetische Anisotropie ausgebildet, die nur dem EinfluB des Rest- 
gases zugeschrieben werden kann. Die Magnetisierungsumkehr erfolgt 
jetzt in so kurzer Zeit, daB die Bandbreiten des Verstarkers und des 
Oszillographen (60 kHz) zur Wiedergabe der HySteresekurve nicht mehr 
ausreichen. Daher riihrt die Verzerrung der Kurve. Das anschlieBende 
Beliiften (Fig. 6c) zerstért die Anisotropie im wesentlichen wieder. Die 
Starke der Anderung infolge des Beliiftens ist bei den einzelnen Schichten 
sehr unterschiedlich, dagegen konnte der Zustand, der durch Fig. 6b 
wiedergegeben wird, in allen optimalen Schichten im Vakuum gefunden 
werden. Der Anfangszustand (Fig. 6a) wurde allerdings nicht immer 
beobachtet. Das ist wohl darauf zuriickzufiihren, daB der Restgasein- 
flu8 vor der ersten Messung bereits ausreichte, um die beschriebene 
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magnetische Anisotropie 
za erzeugen. Nur dieser 
in allen Schichten repro- 
duzierbare Zustand wird 
bei der weiteren Diskus- 
sion der Ummagnetisie- 
rungsvorgdange und der 
Koerzitivkrafte _ beriick- 
sichtigt. 

Eine zweite Beobach- 
tung zeigt ebenfalls den 
starken RestgaseinfluB im 
Vakuum und den Luftein- 
fluB beim Beliiften auf 
die Ausbildung der Ani- 
sotropie. Eine Schicht 
wurde unter optimalen 
Bedingungen auf einen 
schrag gestellten Trager 
gedampft. Fig. 7a zeigt 
die Hysteresekurve nach 
dem Bedampfen, die sich 
vollig von den_ bisher 
beschriebenen unterschei- 
det. Die Magnetisierungs- 
umkehr geschieht jetzt 
in einer Richtung, die 
nahezu senkrecht zur Vor- 
zugsrichtung der Aniso- 
tropie legt. Bei anliegen- 
dem Wechselfeld in der 
schweren Richtung weitet 
sich die Magnetisierungs- 
kurve unter dem Einflu8 
des Restgases auf (Fig.7b), 
ein Effekt, der wahrend 
der Beliiftung sehr ver- 
starkt wird. Dabei bildet 
sich schlieBlich eine Vor- 
zugsrichtung leichter Ma- 
gnetisierbarkeit parallel 
zur Feldrichtung aus 
(Tig Ze): 
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Fig. 6a—c. Hysteresekurve einer 600 A dicken Eisenaufdampf- 
schicht. a Unmittelbar nach dem Aufdampfen; b 4 min nach 
dem Bedampfen; c nach dem Beltiften 
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Zusammenfassend ergeben unsere Beobachtungen, daB die Aniso- 
tropie im wesentlichen durch den EinfluB des Restgases auf die Schicht 
bedingt ist und sich unmittelbar nach dem Bedampfen ausbildet. Dabei 
ist die Anwesenheit eines Magnetfeldes nicht erforderlich. Die Aniso- 
tropierichtung ist somit nicht feldinduziert, sondern wird durch die 
Magnetisierung bewirkt. Zum gleichen Schlu8 kommt D.O. SmitTH?? bei 
Untersuchungen an Permalloyschichten. Sieht man von der schragbe- 
dampften Schicht ab, so sind die kubischen Achsen der Kristallite in 
unseren Schichten nahezu gleichmaBig auf alle Richtungen in der 
Schichtebene verteilt, da die Abweichung der Aufdampfrichtung von 
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Fig. 7a—c. Hysteresekurve einer schragaufgedampften Schicht. a Unmittelbar nach dem Bedampfen; b 5 min 
nach dem Bedampfen; c nach der Beliiftung 


der Schichtnormalen maximal 8° betragt. Die Magnetisierung stellt 
sich wegen der Formanisotropie der Probe in deren Langsrichtung ein. 


Es wird angenommen, daB es sich bei der Ausbildung der Anisotropie 
nach Fig. 6b um einen Oxydationseffekt handelt. Dafiir sprechen z.B. 
die Untersuchungen von HEIDENREICH!® am kompakten Kérper. Die 
Oxydationseinwirkung auf die Schicht darf nur sehr schwach sein, da 
die Anisotropie nicht auftritt, wenn die Schichten bei héheren Restgas- 
drucken (6-10°° Torr) aufgedampft werden. Eine experimentelle Be- 
statigung der Oxydationsdeutung kann erst nach erheblicher Verbesse- 
rung des Vakuums erbracht werden. Dennoch soll an ihr als Hypothese 
festgehalten werden. 


Die Oxydation wird bevorzugt an den Kristallitgrenzen einsetzen. 
Um dabei eine Anisotropie zu erzeugen, miissen langliche Bereiche ent- 
stehen, deren Liangsrichtung parallel zur Magnetisierungsrichtung liegt, 


20 SmitH, D.O., M.S.CoHEN and G.P. Weiss: J. Appl. Phys. 31, 1755 (1960). — 
AnpRA, W., Z. MALEK, W. ScHtpprer, and O. StemMmMeE: J. Appl. Phys. 31, 442 
(1960). 
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d.h. die Oxydation bevorzugt diejenigen Kristallitgrenzen, die parallel 
zur Magnetisierungsrichtung liegen. Auf diese Weise wird die Schicht 
in langgestreckte Lamellen eingeteilt, die aus einer Anzahl in der Magne- 
tisierungsrichtung hintereinanderliegender Kristallite bestehen. Die 
einzelnen Lamellenbereiche werden durch schwache vom Restgas her- 
riihrende Stérungen an ihren Grenzflachen voneinander getrennt. Die 
so entstandene Anisotropie soll in den folgenden Ausfiihrungen als 
Strukturanisotropie bezeichnet werden. In diesen Darlegungen bleibt 
die eigentliche Ursache der daraus resultierenden Strukturanisotropie- 
energie unbekannt. Das gleiche gilt fiir die GréBe der bei spateren 
Berechnungen einzusetzenden Strukturanisotropiekonstanten und _ fiir 
die Schwankungen der Richtungen leichter Magnetisierbarkeit der La- 
mellenbereiche. 


Es ware wiinschenswert, die Methode der elektronenmikroskopischen 
Untersuchungen magnetischer Bereiche in diinnen Schichten (FULLER 
et al.?!), die bisher in der Hauptsache zur Untersuchung von Nickel- 
und Permalloyschichten??:?3 herangezogen wurde, auch auf unsere 
Eisenschichten auszudehnen, um die Existenz der geforderten Lamellen- 
struktur nachzupriifen. 


8) Die Magnetisierungsumkehr. Nach den Energiebetrachtungen von 
KITTEL” soll die diinne Eisenschicht ein einziger Weissscher Bezirk 
sein, sobald die Schichtdicke kleiner oder gleich der Blochwanddicke 
(groBenordnungsmaBig 1000 A) ist. Die Magnetisierung liegt dann in der 
ganzen Schicht in der Schichtebene und weist keine Komponente in der 
Richtung der Schichtnormalen auf. Diese wiirde zu magnetischen La- 
dungen auf der Schichtoberflache und damit zu hohen magnetostatischen 
Energien fiihren. Aus dem gleichen Grunde treten keine Blochwande 
auf. Die Magnetisierungsumkehr kann somit nur durch Rotation des 
Magnetisierungsvektors in der Schichtebene erfolgen. Nach dem voran- 
gegangenen Abschnitt wird angenommen, da die Schicht in eine Viel- 
zahl von langgestreckten Lamellen zerfallt (Fig. 8). Innerhalb eines jeden 
solchen Einzelbereichs liegt eine Richtung leichter Magnetisierbarkeit 
vor, die nahezu parallel zur Feldrichtung ist oder mit dieser zusammen- 
fallt. Infolge lokaler Strukturschwankungen wird diese Vorzugsrich- 
tung von Bereich zu Bereich um kleine Winkel schwanken. Im Satti- 
gungsfeld liegt die Magnetisierung in allen Bereichen parallel zur Feld- 
richtung. Im Remanenzpunkt dreht sich die Magnetisierung in den 
Einzelbereichen auf die Vorzugsrichtung dieser Einzelbereiche zu. Die 


21 FULLER, H.W., and E.M. Hare: J. Appl. Phys. Suppl. 31, 308S (1960). 
22 Fucus, E.: Z. angew. Phys. 13, 157 (1961). 

23 REIMER, L.: Z. angew. Phys. 13, 143 (1961). 

24 KITTEL, C.: Phys. Rev. 70, 965 (1946). 
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Magnetisierung fachert auf. Ein vollstandiges Eindrehen in die Vor- 
zugsrichtung der einzelnen Bereiche wird durch die mit den Richtungs- 
schwankungen verbundenen magnetischen Ladungen verhindert. Bei 
diesem Auffachern kénnen nur kleine Winkel auftreten, da die damit 
verbundene Magnetisierungsdnderung in der urspriinglichen Feldrich- 
tung unterhalb der MeBgenauigkeit liegt (Remanenz = Sattigungs- 
magnetisierung). Sobald das anwachsende Gegenfeld die Anisotropie- 
feldstarke (= Koerzitivkraft) erreicht, dreht sich die Magnetisierung 


Fig. 8. Schematisches Bild der Lamellenstruktur (die eingezeichneten Winkel sind stark vergroBert) 


mit kleinen Winkeldifferenzen zwischen den einzelnen Bereichen plétz- 
lich in die Richtung des Gegenfeldes. 


c) Die Koerzitivkraft 


a) Energiebetrachtungen. Bei der Energiebetrachtung werden im 
allgemeinen fiinf Anteile beriicksichtigt: 


1. Kristallanisotropieenergie ex. 

2. Austauschenergie ¢, . 

3. Magnetostatische Energie der Raum- und Flachenladungen ep. 
4. Magnetostatische Energie der Probe im auBeren Feld e«,,. 

5. Magnetoelastische Energie ¢,). 


Zu diesen tritt nach der im vorangehenden Abschnitt vorgeschlage- 
nen Deutung der Magnetisierungsumkehr noch ein neuer Term, die 
Strukturanisotropieenergie é&¢,. 


Die in Fig.5 wiedergegebenen Koerzitivkrafte sind in Richtung 
leichtester Magnetisierbarkeit gemessen, d.h. diese Koerzitivkrafte sind 
gleich den Anisotropiefeldstarken. Fiir die Abschatzung der Koerzitiv- 
kraft brauchen somit neben der Energie im auBeren Feld nur diejenigen 
Energieanteile herangezogen zu werden, die die geforderte Anisotropie 
aufweisen. Das sind die Strukturanisotropie und die magnetostatische 
Energie der magnetischen Ladungen. Alle anderen Energien sind 
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entweder vernachlassigbar (¢,;) oder zeigen nicht die fiir die Erklarung 
der Ummagnetisierung erforderliche Anisotropie (ex, €,). 

Fiir die Berechnung der magnetostatischen Energie der Ladungen 
wird die Probe in parallele Lamellen der Lange D,, der Breite D, und der 
Hohe d (= Schichtdicke) eingeteilt (Fig. 8). Die Schicht wird so durch zwei 
Scharen paralleler Wande aufgeteilt, die sich im rechten Winkel schnei- 
den und die fiir die anschlieBende Integration als unendlich ausgedehnte 
Bander der Héhe d betrachtet werden. x- und y-Richtung stellen ein 
kartesisches Koordinatensystem in der Schichtebene dar, wobei die 
x-Richtung mit der Feldrichtung zusammenfallt. Die Schichtnormale 
ist die z-Achse. 

Die Lamellen werden als einheitliche Bereiche betrachtet, in denen 
die Magnetisierungsrichtung sich nicht andert. An der Grenzflache 
zweier Bereiche geht die Magnetisierungsrichtung unstetig in die des 
Nachbarbezirks tiber. Mit der Anderung der Magnetisierungsrichtungen 
sind Flachenladungen auf den Bezirksgrenzen verkniipft. Flachen, die 
parallel zur Schichtflache liegen, interessieren nicht, da auf diesen keine 
magnetischen Ladungen auftreten. (Nach der Kittelschen Abschatzung 
soll die Magnetisierung keine Komponente in Richtung der Schicht- 
normalen enthalten.) 

Die Flachendichten der Ladungen betragen mit den Bezeichnungen 
der Fig. 8 


6, =I1,(cosy—cosg,) 0, =1,(sin p — sin 2) (1) 
03 =1,(cosy;— cosy) 0, =,(sin yy — sin g,). 


Das zu jeder dieser Flachen gehérige Potential bzw. Feld erhalt 
man als Lésung der Potentialgleichung. Die Uberlagerung der Einzel- 
felder ergibt das Gesamtfeld. Da die Magnetisierung in der Schicht- 
flache (x, y-Ebene) liegt, brauchen nur die Komponenten H, und H, 
des Feldes berechnet zu werden. 

Unter den oben genannten Voraussetzungen berechnet sich das von 
den Ladungen auf der Grenzflache zwischen B und B, herriihrende 
Feld H,, aus dem Integral 

+d/2 +00 
He Ae) iy ‘i 4 cost dy dC. 


—d/2 —oo 


Die Unabhangigkeit der Feldkomponente von y ergibt sich aus der 
Annahme einer unbegrenzten Ausdehnung der Begrenzungsflaéche in 
dieser Richtung. 

Der Ursprung des Koordinatensystems wird in den Mittelpunkt des 
Quaders B gelegt. # ist der Winkel, den die Verbindungsgerade vom 
Quellpunkt (D,/2,7,¢) zum Aufpunkt (x, 0, 2) mit der x-Achse bildet. 
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Ferner ist 


r=|(Be—aftat+€—28  cosd= 
Eingesetzt in das Integral, ergibt sich 
jee ea dn dt 
= i | 
Bie | fal? 4 (Dewi 
—d]2 —0o \(2 = *) ro AG ae 


Ahnliche Integrale ergeben sich fiir die von anderen Grenzflachen 
des Bezirks B herriihrenden Felder. Insgesamt erhalt man nach der 
Integration die beiden Komponenten 


d d 
2uge Pee 
H, =2o,are tg — arc tg — = 
x 1 oe. + 20, ar oom A 
2 2 
d d 
Soh rere 
— 2a, arc tg — — 2og arc tg —- 
prey , ed : 
a “a (2) 
d d a 
peas See 
A, = 20, arc tg — + 20, arc tg — ~ 
a =f 
2 / 2 y 
d d 
ee res 
— 20, arc Uo — 20, arc tg a ae 
a5 ee, ne. 


Die Magnetisierung schlieBe im Bereich B mit der x-Achse den 
Winkel ein. Die magnetostatische Energie e; im Feld der Flachen- 
ladungen wird durch die Integrale 

4+Dy|2 +Dzxl2 +d/2 
op = ae D, Hi f i! > (H, cos y + H, sin gy) dzdxdy 
” pyle IP) ri) 
gegeben. Deren Integration fiihrt zu folgendem Ausdruck fiir die 
magnetostatische Energie der Flachenladungen: 


ep = 41, {A, (a, — 05) cos p + Ay (0 — 64) sin g}. (3) 
Darin bedeuten 
* d 1D, @? 
i ok lecanasd (4) 


++ thee) 
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Die GréBen A, und A, hangen vom Verhiltnis Schichtdicke zu 
Bereichsgr6Be ab. Somit ist die magnetostatische Energie schicht- 
dickenabhangig. Fig. 9 zeigt den Verlauf von A, als Funktion von d/D,. 

Die Rechteckform der Magnetisierungskurve (J,/J,=1) zeigt, daB 
auch im Feld H =0 und in schwachen Gegenfeldern nur kleine Rich- 


tungsschwankungen Ay;=;— @ der Magnetisierung auftreten. Es ist 
dann 


cos y; = cos(y + Ay,) = {1 — 3 (A y)*} cos — Ag; sin p (5) 
sin p; = sin(p + 49) = {1 — 3(4¢@)*} sin y — Ag, cos. 


Berticksichtigt man die Gl. (5) bei der Berechnung der Flachen- 
ladungen (1), so erhalt man fiir die magnetostatische Energie 


ep = 4122 [(4 qu)? + (Apy)*] A, cos p + 3[(Aga)® + (4@,)*] 4, sin? o + 
+ $[(4, + 49s) A,— (Ag. + Aq) Ay] sin 29}. 


Die Mittelung der Richtungsschwankungen Aq, iiber die ganze 
Schicht 148t die linearen Glieder verschwinden, so daB sich schlieBlich 


ép = 415 (Aq)? x ) Aa 
x {A,cos?y + A,sin?g}]} ° ue 
1,0 


ergibt. 

Die Strukturanisotropie- 4%? 
energie eines Bereichs B; werde G¢ 
durch den Energieausdruck 


: : OF 
fiir eine einachsige Anisotropie ~ 
GTA 
OS sine (oe 0. 
€$; = Kg, sin? (p ) 
: : 0 7 é f 4 5 d/h, 
gegeben. Darin sind q; die 0 200 400 600 00 = tooo a [A 
Richtung der Magnetisierung Fig. 9. Ag als Funktion von d/D 


und #, die Richtung leichtester 
Magnetisierbarkeit im Bereich B;, bezogen auf die Feldrichtung 
(= x-Achse). Mit 9; = 9 +49, ergibt sich 


ef) = Ky, {sin? p + (49; — 3,)? cos 29 + 3 (4g; — 9,) sin 29}. 


Darin sind A; und #, als klein vorausgesetzt. Uber die gesamte Schicht 
gemittelt, erhalt man 


és, = Kz, {sin? y + (Ay — 8)? cos 29}. (7) 


8) Die Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft. Die Koerzitivkraft 
berechnet sich aus der gesamten Anisotropieenergiedichte és,p, die 
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iiber die ganze Probe zu mitteln ist. Sie wird gegeben durch (6) und (7) 


Esp = sy; + Ep = Ky, {sin? » + (4g — 8)? cos 2g} + 
+41,(4¢)?{A, cos? p + A, sin? g}. 


Beachtet man, daB A,<A,* und daB (dy —#)? wegen der Kleinheit 
von Aq; und #; klein ist, so gilt in guter Naherung 
esp = {Ky + 412(A 9)? A,} sin? @. 
Die Energie ¢,, der Probe im angelegten Feld H betragt in derselben 
Naherung 
En — HI, cos (Po i Q)- 


Py =180° ist der Winkel zwischen leichter Richtung und dem Um- 
magnetisierungsfeld. Somit ist 


&, = HI, €os¢: ; 


Die gesamte fiir die Koerzitivkraft interessierende Energie ¢ betragt 


é = &, + sip = HI,cos p + {Ks =f 413(A p)? Ay} sin? gy. (8) 


Die anderen Energieanteile sind in dem vorgeschlagenen Modell 
konstant (Austauschenergie) oder vernachlassigbar (magnetoelastische 
Energie), so da sie bei der Abschatzung der Koerzitivkraft nicht be- 
riicksichtigt zu werden brauchen. Das Minimum der Energie bestimmt 
sich aus 


Ge i 


on 0=—AHI,sing + {Ks + 415 (4)? A,} 2sin 9 cos g. 


Die Feldstarke H ergibt sich daraus zu 


pe at 4.8 1°(A py A, COS @. 


Vor Beginn der Ummagnetisierung ist gy =0. Die Magnetisierungsum- 
kehr setzt ein, wenn die Feldstarke H, = 77,» erreicht wird 


H.= 77% + 81,(Ap)*Ay. (9) 

Gl. (9) gibt die Abhangigkeit der Koerzitivkraft von dem Verhalt- 
nis Schichtdicke zu Lamellenbreite wieder. Um von dieser Aussage zu 
einer reinen Dickenabhangigkeit der Koerzitivkraft zu gelangen, muB 
die Bereichsbreite D, bekannt sein. Nach der in Abschnitt 6 vorgeschla- 
genen Deutung ist dieser Wert der KristallitgréBe gleichzusetzen. Diese 


Fir Dr=10d-und D,=d ist AYA y< 0,05. 
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ist nach den Beobachtungen von HELLENTHAL® an Nickelschichten 
nahezu unabhangig von der Schichtdicke. Aus den Angaben verschie- 
dener Autoren ergibt sich bei Aufdampfschichten fiir D,, ein mittlerer 
Wert D, =200 A. Fiir Eisenschichten liegen leider noch iii Angaben 
der Knistaltiterate vor. Unter der Annahme, daB auch hier die Kri- 
stallitgr6Be unabhangig von der Schichtdicke ist und daB sie ebenfalls 
im Mittel etwa 200 A betragt, kann A, berechnet werden. 


y) Vergleich mit dem Experiment. Die Gl. (9) gestattet eine Priifung 
der oben entwickelten Vorstellung der Magnetisierungsumkehr mit 
dem Experiment. Tragt 
man H, als Funktion 
von A, auf, so sollte 
sich eine Gerade erge- 
ben. 

Aus der experimentell 
gefundenen Dickenab- 
hangigkeit der Koerzi- 
tivkraft (Fig. 5) und der 
berechneten Dickenab- 


hangigkeit von A, (Fig.9) 50 100 200 ~~ 400 «600 1000|A\ 


: : : : Fig. 10. Die Koerzitivkraft optimaler Eisenschichten als Funktion 
wird die Schichtdicke von A,. Die Punkte entsprechen Koerzitivwerten, die der Kurve 


d graphisch eliminiert. aus Fig. 5 entnommen wurden 

Die Fig.10 zeigt den 

daraus resultierenden Verlauf der Koerzitivkraft als Funktion von 4,. 
Es ergibt sich der nach den Berechnungen geforderte lineare Zusammen- 
hang, aus dem sich nach Gl. (9) die Strukturanisotropiekonstante und 
die mittlere quadratische Schwankung der Magnetisierungsrichtungen 
berechnen lassen. Man erhalt 


0 OPO DO BNGE FO OLD AG 


Keo" erg om 3: (Ag)? =1,5 +1073. * 

Die mittlere quadratische Schwankung der Magnetisierungsrich- 
tungen ist also im Einklang mit den Voraussetzungen sehr klein. 

Eine endgiiltige Priifung der Voraussetzungen, die in die Berech- 
nungen eingehen, k6nnen erst sorgfaltige Untersuchungen der magneti- 
schen Feinstruktur der Schichten erbringen, wozu elektronenmikro- 
skopische Verfahren anzuwenden sind. Die dabei zu betrachtenden 
Gebiete und die zu erwartenden Magnetisierungsschwankungen liegen 
noch unter der Grenze des derzeitig erreichbaren Auflésungsvermégens. 


* Berechnet man aus dieser Schwankung die relative Magnetisierung im Rema- 
nenzpunkt, so ergibt sich /,/T, = 0,9992. Die MeBgenauigkeit reicht in Ubereinstim- 
mung mit der Beobachtung nicht aus, um einen Unterschied zwischen J, und J, 


festzustellen. 
25 HELLENTHAL, W.: Z. Naturforsch. 13a, 722 (1959). 
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Die Ergebnisse der makroskopischen magnetischen Messungen 
stehen nicht im Widerspruch zu den Berechnungen. Eine Priifung der 
Gl. (9) wird dann méglich sein, wenn es gelingt, die beiden Parameter 
Ks, und (Aq)? aus der Schichtstruktur zu deuten und zu berechnen. 
Hierzu. sind genaue Untersuchungen der kristallinen Feinstruktur der 
Schichten notwendig*. 


8) Weitere Bemerkungen zur Koerzitivkraft. Bei der Ableitung der 
Gl. (9) fiir die Koerzitivkraft sind keinerlei Voraussetzungen tiber das 
Schichtmaterial gemacht worden. Die Groen K,, und (4@)? kénnen 
als Materialkonstanten betrachtet werden. Dabei ist (4g)? eine Funk- 
tion der Strukturanisotropiekonstanten, der Austauschenergie und der 


mittleren quadratischen Schwankung §? der Anisotropierichtungen in 
den Einzelbezirken. 

Eine weitere Stiitze unserer Vorstellung iiber die Magnetisierungs- 
umkehr und der damit zusammenhangenden Koerzitivkraft lefern Beob-, 
achtungen, die an Schichten gemacht wurden, welche auf 200° C heiBe | 
Trager aufgedampft worden waren. Hier lagen die Koerzitivkrafte etwas 
niedriger als bei den bei Zimmertemperatur aufgedampften Schichten. 
Aufdampfen auf heiBe Flachen erzeugt groéBere Kristallite. Das Ver- 
haltnis d/D, wird bei konstanter Schichtdicke kleiner und damit ver- 
kleinert sich auch die Koerzitivkraft. 


7. Vorgange beim Beliiften der Apparatur 


Die Messungen, die in diesem Abschnitt beschrieben werden, wurden 
nicht an optimalen Schichten durchgefiihrt. Es gelang bisher weder an 
optimalen noch an nach anderen Methoden hergestellten Schichten, quan- 
titativ eindeutig reproduzierbare Ergebnisse beim Beliiften der Appara- 
tur zu erhalten. Deshalb werden nur einige Dre lecs Aussagen ge- 
macht. 

In 5.b wurde gezeigt, daB die Sattigungsmagnetisierung diinner 
Eisenschichten wahrend des Beliiftens bei Schichten unterhalb 300 A 
Dicke abnimmt. Diese Abnahme kann durch Oxydation eines Teils 
der Schicht erklart werden. Bei der Ausdehnung des Dickenbereichs 
bis zu 1000 A zeigte sich, daB bei Schichten oberhalb 300 A Dicke nur 
noch eine geringe Anderung der Sattigungsmagnetisierung beim Be- 
liiften festgestellt werden konnte. Daraus kann geschlossen werden, daB 
infolge der Oxydation beim Beliiften eine passivierende Schutzschicht 
gebildet wird, die die darunterliegende Schicht vor weiterer Oxydation 
bewahrt. Diese Vorstellung wird durch eine Reihe von Beobachtungen 
gestiitat: 


* Eine mopliche Deutung der Strukturanisotropiekonstanten Kg, aus der 
Kristallanisotropiekonstanten wird in einer spateren Veréffentlichung gegeben. 
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1. Ein Tempern der Schichten nach dem Beliiften zerstért die 
Schutzschicht, so da sich die magnetischen Eigenschaften dabei stark 
irreversibel andern. 

2. Die magnetischen Eigenschaften der Schichten dndern sich be- 
reits im Vakuum (einige 10~* Torr). Die Anderung hangt beim anschlie- 
Benden Beliiften von der Beliiftungsgeschwindigkeit ab. So konnten fiir 
Schichten gleicher Dicke, die vor dem Beliiften die gleichen magnetischen 
Eigenschaften zeigten, 
nach dem _ Luftzutritt 
bei unterschiedlicher Be- 
luftungsgeschwindigkeit 
unterschiedliche Eigen- 
schaften gefunden wer- 
den. Das wird auf die 0 2 10 60 80 
Ausbildung einer ver- t [min] 
rie recuianccnuts= °C pees Serene eee 
schicht zuriickgefiihrt. 

Die Fig. 11 zeigt die Abnahme der Magnetisierung dreier Schichten 
von 72, 62 und 41 A Dicke mit der Zeit in einem Vakuum von 2- 10-6 Torr. 
Die Abnahme entspricht dem Auftreten einer zwei bis drei Atomlagen 
dicken unmagnetischen Oxydschicht unabhangig von der Schichtdicke. 
Wahrend des Beliiftens 
tritt eine starke pl6tz- 
liche Abnahme ein. 
Bei anderen Schichten 
wurde beobachtet, daB 
bei einem Druckanstieg 
von 10°° auf 10~¢ Torr 


100 =—*720 740 


die Sattigungsmagneti- _ — , 24 é {min 
‘ x : Fig. 12. Anderung der Koerzitivkraft wahrend der Beobachtungszeit 
sierung weiter abnimmt, (keine optimalen Schichten) 


d.h. die Oxydschicht 

wird dicker. Die Stabilitat dieser Schicht erhoht sich mit der Dauer 
des Aufenthalts im Vakuum. Ermittelt man also, wie es in friiheren 
Arbeiten meist geschehen ist, die magnetischen Eigenschaften auBer- 
halb des Vakuums, so kommt zu den bereits erwahnten Parametern 
als weiterer die Beliiftungsgeschwindigkeit hinzu. 

Die Koerzitivkraft andert sich, wie Fig. 12 zeigt, bei den gleichen 
Versuchsbedingungen ebenfalls in starkem MaBe. Im Vakuum nimmt 
sie zunachst rasch zu und nahert sich einem Sattigungswert. Jede 
Druckanderung ist mit einer irreversiblen Anderung der Koerzitivkraft 
verbunden. Beim Beliiften tritt auch hier eine starke von der Beliif- 
tungsgeschwindigkeit abhangige Anderung ein. Bei allen Schichten 
nahm die Koerzitivkraft zu Beginn des Luftzutritts zu und anschlieBend 
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wieder ab. Bei Schichten iiber 200 A Dicke resultierte daraus stets eine 
Zunahme der Koerzitivkraft gegeniiber dem Vakuumzustand. Bei 


es i te i: ei 


= 
& 
* 
= 


gemee 


a b ¥ 
Fig. 13au.b. Die Hysteresekurve einer optimalen Eisenschicht von 150 A Dicke. a Vor der Beliiftung; 
b nach der Beliiftung 


Schichten unter 200 A Dicke kénnen keine eindeutigen Aussagen ge- 
macht werden. Hier nahm die Koerzitivkraft teils zu teils ab. In allen 
Fallen anderte sich das Aussehen der Magnetisierungskurve. 


a b 


Fig. 14a u. b. Die Hysteresekurve einer nicht optimalen Eisenschicht von 150 A Dicke. a Vor der Beliiftung; 
b nach der Beliiftung 


Den Einflu8 der Herstellungsbedingungen auf das Aussehen der 
Hysteresekurve, insbesondere nach dem Beliiften, zeigen die Fig. 13 
und 14. Die zugehérigen Schichten waren gleich dick (150 A). Die 
Schicht der Fig. 13 wurde unter optimalen Bedingungen hergestellt, 
wahrend bei der anderen Schicht beim Tempern von Trager und Eisen 
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vor dem Aufdampfen der Druck zeitweilig auf 10-3 Torr anstieg. Der 
Apfdampfdruck war in beiden Fallen der gleiche (@10-* Torr). Die 
Fig. 13a und 14a stellen die Magnetisierungskurven im Vakuum, die 
Fig. 13b und 14b nach dem Luftzutritt dar. 


8. Vorgange beim Tempern 


Schichten unter 200 A dnderten bereits bei kurzzeitigem Tempern 
von 1 min bei 300°C in einem Vakuum von 5 - 107° bis 1 - 10-5 Torr 
ihre magnetischen Ei- 


genschaften sehr stark. 
Die Sattigungsmagneti- ee) 


sierung nahm ab, die Ma- 
gnetisierungskurve ver- 


| 
. 


lor ihre Rechteckform, 
die Flanken verflachten. 
Als Erklarung _ fiir 

diese Beobachtungen | 
laBt sich die Oxydation ae 
und die Anderung der — 
Schichtstruktur beim a 
Tempern heranziehen. 

Das Abflachen der Hy- 

steresekurve und die Ab- 

nahme der Sdattigungs- - 
magnetisierung wurden 
auch beim Beliiften be- 
obachtet. Der Restgas- 
einfluB macht sich bei / ¥ 
300° C starker bemerk- / 
bar als bei Zimmertem- 
peratur. Er _ bewirkt, 
daB die enge Kopplung b 


zwischen den Einzelkri- Fig. 15a u. b. Die Hysteresekurve einer 450A dicken optimalen 
3 Eisenschicht. a Nach dem Bedampfen; b nach 5 min Tempern 
stalliten innerhalb der pei 300° C 
Lamellenbezirke geldst 
wird. Das fiihrt zur beobachteten Abflachung der Hysteresekurve. Man 
mu somit unterschiedliche Grade des Restgaseinflusses beachten. Bei 
etwa 2-106 Torr und Zimmertemperatur ist er schwach und erzeugt 
die Strukturanisotropie. Bei héherer Temperatur und héheren Drucken 
zerstért er die Anisotropie wieder. 
Bei dickeren Schichten treten ahnliche Effekte auf. Hier muB je- 
doch erheblich langer getempert werden. Fig. 15a zeigt die Magneti- 
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sierungskurve einer 450 A dicken Schicht nach dem Aufdampfen. Das 
Aussehen dieser Kurve hat sich nach 5 min Tempern bei 300° C we- 
sentlich gedndert (Fig. 15b). Ein Teil der Schicht wird bei der gleichen 
Feldstarke ummagnetisiert wie vor dem Tempern, der Rest weist eine 
ganz andere Hysteresekurve auf. Infolge des Temperns sind die Teile 
der Schicht aufgerissen; Sammelkristallisation und Oxydation lockerten 
die enge Kopplung zwischen den Einzelbereichen, so daB die Magneti- 
sierung in den einzelnen Bereichen jetzt mit gewissen Winkeldifferenzen 
zwischen ihnen umkehrt. Weiteres Tempern la48t auch den Rest der 
noch erhalten gebliebenen steilen Flanke verschwinden. 


9. Zusammenfassung 


In der vorliegenden Arbeit wurde eine bestimmte Aufdampfmethode 
zur Herstellung diinner Eisenschichten beschrieben, die sich vor allen 
anderen untersuchten Methoden durch die beste Reproduzierbarkeit 
der magnetischen Eigenschaften der Schichten auszeichnet. Es zeigte 
sich, daB eine duBerst sorgfaltige Reinigung des Tragerplattchens, des 
Verdampferofens und des Verdampfermaterials fiir die Herstellung 
,optimaler Schichten‘’ ebenso wichtig ist wie ein méglichst niedriger 
Restgasanteil wahrend des Verdampfens und eine sehr kurze Bedampf- 
zeit. 

Die optimalen Schichten wurden im Aufdampfvakuum untersucht. 
Die Sattigungsmagnetisierung erwies sich in dem untersuchten Dicken- 
bereich unter 1000 A bis herab zu 33 A Schichtdicke als konstant und 
hatte den gleichen Wert wie die des Blockmaterials. Nach dem Luft- 
zutritt nahm besonders bei Schichten unter 300 A Dicke die Sattigungs- 
magnetisierung infolge einer Oxydation der Schicht ab und es ergab 
sich die bereits bekannte Dickenabhangigkeit. 

Die Hysteresekurven der optimalen Schichten waren nahezu recht- 
eckig, woraus auf eine einachsige magnetische Anisotropie der Schicht 
geschlossen wurde. Die Richtung leichtester Magnetisierbarkeit lag 
parallel zur Richtung des Ummagnetisierungsfeldes. Die Anisotropie 
trat ohne besondere Praparation der Schicht (Gliihen oder Tempern im 
Feld, Schragbedampfen) auf. Die Beobachtungen zeigten, daB sich die 
Anisotropie unmittelbar nach dem Bedampfen ausbildet. Sie wurde auf 
eine bevorzugte schwache Oxydation der Schicht langs der Kristallit- 
grenzen parallel zur Magnetisierung zuriickgefiihrt. Die aus dieser 
Deutung resultierende Lamellenstruktur der Schicht lieferte zwei 
Anisotropieterme: 


1. Die dickenunabhangige Strukturanisotropieenergie. 


2. Die dickenabhangige magnetostatische Energie der Ladungen auf 
den Lamellengrenzflachen. 
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Die aus dieser Vorstellung abgeleitete Koerzitivkraft zeigte dieselbe 
Dickenabhangigkeit wie das Experiment fiir optimale Schichten lieferte. 

Die Koerzitivkraft nahm vom héchsten, bei 1000 A gemessenen 
Wert mit abnehmender Schichtdicke monoton ab. Die nach dem Luft- 
zutritt gemessenen Werte waren nicht reproduzierbar. 

Beim EinfluB des Restgases auf die optimalen Schichten war der 
Grad der Einwirkung entscheidend. Bei Restgasdrucken < 4 - 10-6 Torr 
und bei Zimmertemperatur bildete sich die Anisotropie aus. Diese ver- 
schwand in den meisten Fallen bei héheren Drucken (Beliiften) oder 
hdéheren Temperaturen (Tempern). 

Herrn Professor Dr. W. RoLLWAGEN gilt mein Dank fiir die Uberlassung des 
Themas und sein stets forderndes Interesse an seiner Durchfihrung. 

Herrn Dr. Cur. SCHWINK verdanke ich die Anregung zu dieser Arbeit und zahl- 
reiche kritische Diskussionen. 


Nicht zuletzt gilt mein Dank dem Bundesatomministerium fiir die finanzielle 
Unterstiitzung dieser Arbeit. 
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Elektrische Sondenmessungen 
in ionisierten Flammengasen 
bei verschiedenen Drucken 


» _Von 
G. SCHULZ 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Juli 1961) 


Elektrische Sondenmessungen im Zwischengasvolumen von Methan-Wasserstoff- 
Luftflammen liefern die vollstandige Charakteristik der einzelnen Zylindersonde, | 
die sich aus dem Elektronensaugstrom bei positiven, dem Ionensaugstrom bei nega- . 
tiven und aus der Uberlagerung vom Elektronenanlaufstrom und Ionensaugstrom 
bei schwach negativen Spannungen der Sonde gegen das Raumpotential zusammen- 
setzt. Es wird gezeigt, daB die Stré6me auch bei groBen positiven wie negativen 
Spannungen raumladungsbegrenzt sind und da also die Stromspannungscharak- 
teristiken im Sinne der Langmuirschen Sondentheorie ausgewertet werden kénnen. 
Aus der semilogarithmischen Darstellung des Elektronenanlaufstromes folgt eine 
Elektronentemperatur, die bei Atmospharendruck und auch bei stark verminderten 
Drucken wesentlich gro@er ist, als die mit der Linienumkehr gemessene Gastempe- 
ratur. Messungen mit Sonden aus verschiedenem Material und mit heizbaren 
Schleifensonden zeigen ebenfalls, daB die Elektronen nicht im thermischen Gleich- 
gewicht mit den iibrigen Flammengasen stehen. 


Nachdem bereits an anderer Stelle! iiber die Méglichkeit elektrischer 
Sondenmessungen in ionisierten Flammengasen berichtet wurde, sollen 
in der vorliegenden Arbeit Messungen der Stromspannungscharakte- 
ristik in ionisierten Flammengasen bei verschiedenen Drucken beschrie- 
ben werden. Die prinzipielle Fragestellung war dabei, sowohl theoretisch 
als auch experimentell zu priifen, auf welche Weise die von LANG- 
MUIR® entwickelten Vorstellungen und MeBmethoden sich auf physi- 
kalische Verhaltnisse tibertragen lassen, bei denen die von LANGMUIR 
geforderten Bedingungen (keine St6Be der Elektronen mit den Gas- 
atomen in der Raumladungszone) keineswegs mehr erfiillt sind. Fiir diese 
Untersuchungen schien der elektrische Bogen nicht geeignet, da er eine 
zu hohe Raumladungsdichte hat und seine Temperatur so hoch ist, daB 
es unmoglich ist, mit stationdren Sonden zu arbeiten, und da ganz all- 
gemein die groBe Zahl von Elementarprozessen in einem Lichtbogen die 

1 Bericht Phys. Blatter 1959. 


2 Lanemurr, I.: Gen. Electr. Rev. 27, Pt. I u. II (1927); — Z. Physik 46, 31 
(1928). — Lanemutr, I., and Morr-SmitH: Phys. Rev. 28, 727 (1929). 
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Interpretation der Beobachtungen auBerordentlich erschwert. Als 
Untersuchungsobjekt wurde daher ein anderes elektrisch neutrales 
Plasma, namlich das Flammenvolumen einer Methan-Wasserstoff- 
Luitflamme gewahlt, die unter streng konstanten 4uBeren Bedingungen 
betrieben wurde. Notwendig erschien es aber, den Druck von Messung 
zu Messung zu variieren, da sich alle Beobachtungsgré8en empfindlich 
mit diesem Parameter andern. Das bedingte einigen Aufwand, der in 
der Beschreibung der Apparatur erlautert werden wird. 


A. Die Apparatur 


Das eigentliche Untersuchungsobjekt war das Zwischengasvolumen 
zwischen Innen- und AuBenkegel einer Flamme vorgemischter Gase, 
also einer Flamme vom Typ der Bunsenflamme. Es wurde bei allen 
Messungen ein Flachenbrenner mit einer wirksamen Flache von 
20 X60 mm benutzt, der aus einem mit 96 Bohrungen von 2,5 mm 
Durchmesser versehenen Messingblock bestand und der sich fiir die 
Messungen bei verminderten Drucken in einem abgeschlossenen Stahl- 
rezipienten befand. Als Brenngas wurde ein Gemisch aus 30 Vol-% 
Methan und 70 Vol-% Wasserstoff eingesetzt bei einem Gasluftverhdaltnis 
von 21:79. Dieses Gasluftverhaltnis liefert maximale Flammenge- 
schwindigkeit und etwa auch maximale Ionisation, also die fiir unsere 
Untersuchungen giinstigsten Verhaltnisse. Die Gaszusammensetzung 
wurde mit einem Gasinterferometer nach HABER und LOEWE in einer 
Mischkammer eingestellt und konnte mit einer Genauigkeit von --0,1 % 
konstant gehalten werden. Die Gasluftmischung erfolgte in einer wei- 
teren Mischkammer und konnte mit demselben Interferometer bis auf 
+0,25% genau eingestellt und wahrend des ganzen Betriebs tiberwacht 
werden. Der Durchsatz der vorgemischten Gasluftmenge wurde mit 
einem Kreiselstro6mungsmesser gemessen; er betrug bei dem benutzten 
Brenner 24,5 Liter/min + 2%. 

Wie in Fig. 1 schematisch dargestellt, konnte der Brenner Br mit 
einer Spindel Sp, die zugleich als Zuleitung diente, in vertikaler Rich- 
tung auf- und niedergefahren werden. Der Rezipient war auf halber 
Hodhe mit Ansatzstutzen S versehen, so daB Planfenster aufgeflanscht 
und die Flamme zur Messung der Flammentemperatur nach der Linien- 
umkehrmethode in einen optischen Strahlengang gebracht werden 
konnte. Zu diesem Zweck befand sich ferner ein kleines R6hrchen in 
der Spindel, das in eine der Bohrungen in der Mitte des Brenners ein- 
miindete und durch das eine fein zerstaubte NaCl-Lésung in den Kern 
der Flamme eingespriiht werden konnte. Auf einem weiteren Stutzen 
war eine Sondenhalterung vakuumdicht aufgeschraubt, die es ermég- 
lichte, die Sonde von Hand oder mit einem Motor um definierte Betrage 

Z. Physik. Bd. 165 20b 


290 G. SCHULZ: 


zu verschieben, so daB in Verbindung mit der vertikalen Verschiebung 
des Brenners alle Bereiche der Flamme abgetastet werden konnten. 

Die heiBen Abgase wurden senkrecht iiber dem Brenner aus dem 
Rezipienten abgesaugt, tiber einen Rohrkiihler K, einen Auffanger A fiir 
das Kondensat und ein PuffergefaB P zwei rotierenden Vorpumpen 
zugeleitet. Der mit den Ventilen und V, eingestellte Druck wurde 
mit einem Quecksilbermanometer M gemessen. — Die Ziindung der 
Flamme in dem abgeschlossenen Rezipienten erfolgte stets bei einem 
Druck von 30 mm Hg mit Hilfe einer kurzzeitigen Funkenentladung tiber 
eine Ziindsonde, die mittels einer vakuumdichten Drehdurchfiihrung 


Kihiung — 


VP 
Fig. 1. Apparatur zum Betrieb einer Flamme bei verminderten Drucken. Brenner By auf Spindel Sf, 
Stahlrezipient S mit Fenster /, Ventile V, und V,, Manometer M, Kiihler K, Abscheider A, PuffergefaB P, 
rotierende Vorpumpen V P 


tiber den Brenner geklappt werden konnte. Nach der Ziindexplosion, die 
zanachst den ganzen Rezipienten erfiillte, stabilisierte sich die Flammen- 
front, die eigentliche Reaktionszone, in der das Brenngas durch den 
beigemischten Luftsauerstoff umgewandelt wird, in der Regel voll- 
kommen eben und horizontal iiber dem Brennerkopf Br. Wie die nach- 
folgenden Messungen zeigen werden, ist die Flamme auch in dem ab- 
geschlossenen Rezipienten als frei brennend zu betrachten. 


Die elektrischen Messungen wurden mit Platinsonden in einer Dreison- 
denschaltung durchgefiihrt, die bereits von VON FRAGSTEIN und STROH? 
fiir Sondenmessungen in den ionisierten Flammengasen einer Bunsen- 
flamme bei Atmospharendruck verwendet wurde. Vorgreifend auf die 
spateren MeBergebnisse sei schon an dieser Stelle besonders betont, daB 
die Hinzunahme einer dritten Sonde, der sog. Hilfssonde, den Zweck 
hat, den Gegensondenstrom wahrend der gesamten Messung konstant 
zu halten und daB nur so die elektrischen Verhaltnisse im Flammen- 
volumen, insbesondere das Raumpotential in der Umgebung der Sonde 
konstant gehalten werden kann. Bei Verwendung von nur zwei Sonden 
verschiebt sich namlich notgedrungen dieses Raumpotential, wenn die 


3 FRAGSTEIN, C. v., u. R. Srrow: Unverdéffentlicht. 
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MeBspannung V, variiert wird, so daB die gewiinschte Sondencharakte- 
ristik (Sondenstrom in Abhangigkeit von der Spannungsdifferenz zwi- 
schen Sonde und Raumpotential) erst nachtraglich durch eine Reduk- 
tion, die mit einigen Unsicherheiten behaftet ist, gewonnen werden 
kann. — Die Schaltung setzt sich aus zwei Stromkreisen zusammen: 
Der erste Kreis, der MeBkreis, besteht aus Sonde S und Gegensonde GS, 
die wie in Fig. 2a schematisch dargestellt, in die Flamme hineinragen 
und tiber je ein Galvanometer mit der Stromempfindlichkeit C;=10~? 
bis 10°? A/mm -m mit der MeBspannungsquelle V, verbunden sind. In 


Fig. 2. a Dreisondenschaltung mit Sonde S und Gegensonde GS, Galvanometer G, und G,, Sonden- 

spannungsquelle Vg, Hilfssonde HS und Hilfsspannungsquelle Vg. b Anlage zur automatischen Registrie- 

rung. Nachlaufschreiber N gekoppelt mit Potentiometer Vg, Photoelemente Ph, und Ph,, Regelverstirker 
RV erzeugt Hilfsspannung iiber R,, Oszillograph Osz zur Uberwachung 


dem zweiten Kreis, dem Hilfskreis, sind die Sonde S und die Gegen- 
sonde GS gemeinsam iiber die Hilfsspannungsquelle V, mit der Hilfs- 
sonde HS, dem Brennerkopf verbunden. Sonde und Gegensonde be- 
stehen aus 0,2 bis 0,4 mm starken Platindrahten, die durch feine Quarz- 
rodhrchen gegen Stdrungen am Rande der Flamme geschiitzt sind und 
mit einem freien Ende von 10mm Lange in den Kern der Flamme 
hineinragen. — Fiir die automatische Registrierung der gesamten Strom- 
spannungscharakteristik wurde die in Fig. 2b dargestellte Schaltung 
benutzt: Die MeBspannungsquelle VY, besteht hier aus einem mit + 2,4 
oder +12V gespeisten Potentiometer, dessen Achse starr mit der 
Registriertrommel eines Galvanometernachlaufschreibers gekoppelt ist. 
Der zur Sondenspannung V, gehérige Sondenstrom 7 durch das Galvano- 
meter G, wird von dem Nachlaufschreiber im natiirlichen MaBstab auf- 
gezeichnet. Die Hilfsspannung V, wird iiber den Widerstand R, durch 
einen Strom erzeugt, den ein symmetrischer Gleichstromregelverstarker 
liefert. Der Regelverstirker RV wird tiber ein Differenzenphotoelement 
Ph,,. durch den Lichtzeiger des Galvanometers G, so gesteuert, dal 
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jede etwaige Anderung des Gegensondenstromes durch eine entspre- 
chende VergréBerung oder Verkleinerung der Hilfsspannung V;, sofort 
ausgeglichen wird. Mit dieser Regelanlage konnte der Gegensonden- 
strom mit einer Genauigkeit von +0,2% auf einem einmal eingestellten 
Wert konstant gehalten werden. Die Zeitkonstante des Regelverstar- 
kers war so an die Schwingungsdauer des Galvanometers G, angepabt, 
daB trotz der starken Riickkopplung, die die Ansteuerung tiber die 
Photoelemente darstellt, auch bei groBen Verstarkungen kein Schwingen 
der gesamten Anlage auftrat. Das schwingungsfreie Arbeiten der 
Regelanlage wurde oszillographisch iiberwacht und konnte bei allen 
Messungen sichergestellt werden. 


B. Das MeBverfahren 


Der Strom aus dem Plasma auf die Sonde, der nach Fig. 2 mit dem 
Galvanometer G, gemessen wird, heiBe Sondenstrom, der Strom auf die 
Gegensonde entsprechend Gegensondenstrom. Die Sondenspannung J, 
sei die Spannung der Sonde gegen die Gegensonde zum Unterschied 
gegen die Raumspannung V, zwischen Sonde und Raumpotential. Die 
Hilfsspannung V, bedeutet den Potentialunterschied zwischen Hilfs- 
sonde und Gegensonde. Es wurde eine Messung mit der Dreisonden- 
schaltung bei vélliiger Gleichheit von Sonde und Gegensonde im Zwi- 
schengasvolumen der oben beschriebenen Flamme durchgefiihrt. Die 
Hilfsspannung war zunachst so eingestellt, daB auf die Gegensonde ein 
Strom von 3 vA floB. Betrug dann die Sondenspannung V,=0 V, so 
flo8 auch auf die Sonde ein Strom von 3 uA, der in Fig. 3a mit 7, be- 
zeichnet ist. Wurde nun die Sondenspannung auf V, =0,1 V erhdht, zu- 
gleich aber die Hilfsspannung V,, so nachreguliert, daB die Gegensonde 
wieder einen Strom von 3 yA erhielt, so floB jetzt auf die Sonde ein 
groBerer Strom 7,. Entsprechend verringerte’ sich bei der Sonden- 
spannung V.=—0,1 V und wiederum auf konstanten Gegensonden- 
strom nachregulierter Hilfsspannung V,, der Sondenstrom auf den 
Wert 7,. Auf diese Weise konnte der Sondenstrom als Funktion der 
Sondenspannung in dem ganzen Intervall von +20 V gemessen werden. 


Die in Fig.3b und c dargestellten Charakteristiken wurden bei 
einem Druck von 300 mm Hg bzw. 100 mm Hg mit der automatischen 
MeBanlage bei verschiedener Stromempfindlichkeit des Galvanometers 
G, aufgenommen. Sie zeigen auch bei allen anderen Drucken zwischen 
760mm Hg und 100mm Hg den gleichen charakteristischen Verlauf. 
Wurde der Gegensondenstrom beispielsweise bei 760 mm Hg durch die 
Wahl einer anderen (Anfangs-) Hilfsspannung statt auf 3 wA auf 2uA 
eingestellt, so erhielt man dieselbe Kurve wie in Fig. 3a, nur war sie 
parallel zu sich selbst so weit nach rechts verschoben, daB nun auch der 


Sondenstrom bei der Son- / 
denspannung V, =0 V2uA 
betrug. Entsprechend er- 
hielt man bei einem gré- 
Beren, wahrend der Mes- 
sung aber konstant gehal- 
tenen Gegensondenstrom 
wieder die gleiche, jetzt 
abernachlinksparallel ver- 
schobene Charakteristik. 
Ferner konnten Sonde 
und Gegensonde ohne Ein- 
fluB auf die Messung ge- 
geneinander ausgetauscht 70 
werden. 

Wurde aber die Son- 
denspannung ein wenig 
erhdht, ohne die Hilfs- 
spannung nachzuregulie- 
ren, so stieg der Strom 
auf die Sonde, wahrend Y oe Pi S ce 
gleichzeitig der Strom 


ios) 
a 
~ 


760 mm Hq 


300 mm Hg 


auf die Gegensonde um 4 
den gleichen Betrag ab- 

sank. Das heiBt: Zwi- be 
schen Sonde und Gegen- 8 


700 mmHg 


sonde herrschte Strom- 
verteilung derart, daB die 
Summe aus Sonden- und 
Gegensondenstrom nur 


Fig. 3a—d. Stromspannungscharakte- 
ristik der einzelnen Zylindersonde mit 
0,1 mm Radius und 10mm Lange. 
Sondenstrom 7 als Funktion der Son- 
denspannung Vg, a bei 760mm Hg, 
b bei 300 mm Hg und c bei 100 mm Hg. 
d Schematische Darstellung der Cha- 
rakteristik: Sonde und Gegen- 
sonde; ----- Hilfssonde Vg Raum- 
spannung, Vg Sondenspannung, Vz 
Hilfsspannung, Vg, Spannung der 
Hilfssonde gegen das Raumpotential, 
V2 Spannung der Sonde gegen 
das Raumpotential. 4Vq Anderung 
der Hilfsspannung, 7g Sondenstrom, 
jug Hilfssondenstrom, 47s Anderung 
des Sondenstromes. (Erklarung der 
Wirkungsweise im Text) 
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durch die Hilfsspannung, bzw. durch die Verhaltnisse an der nega- 
tiven Hilfssonde bestimmt war; denn, legt man auch fiir die groB- 
flachige Hilfssonde einen Zusammenhang zwischen Strom und Spannung 
zugrunde wie fiir die einzelne Zylindersonde, so erhalt man die in Fig. 3d 
skizzierten Verhaltnisse. Fiir Sonde und Gegensonde gilt die ausge- 
zogene Charakteristik J, fiir die Hilfssonde die gestrichelte Charakte- 
ristik JT, die wegen der sehr viel gré8eren Flache auch sehr viel groBere 
Stréme liefert als die Sonde oder die Gegensonde. Wegen der Kon- 
tinuitat der Strome j,,5 =js5 +7¢s ist die Hilfsspannung bei 7,5 =6 uA 
bereits so groB, daB sich die Hilfssonde in dem nur wenig gekriimmten 
Teil der Charakteristik bei negativen Spannungen befindet. Wird der 
Sondenstrom durch Anlegen einer kleinen Sondenspannung V, um einen 
Betrag Aj, erhdht, so mu8 die Hilfsspannung um A Vj, erhéht werden, 
damit bei konstantem Gegensondenstrom wieder die Summe aus Son- 
den- und Gegensondenstrom gleich dem Strom auf die Hilfssonde ist. 
Wird die Hilfsspannung aber nicht nachreguliert, so sinkt der Strom auf- 
die Gegensonde ab, wenn der Strom auf die Sonde ansteigt. Zwar riickt — 
dadurch auch das Potential der Hilfssonde ein wenig nach kleineren 
(negativen) Spannungen, liefert aber wegen der geringen Kriimmung 
bei der so geringen Verschiebung praktisch keinen groBeren Strom. — 
Es wird also nur ein kleiner Bruchteil V,,. der Hilfsspannung dazu be- 
notigt, um den Gesamtstrom auf Sonde und Gegensonde zu transpor- 
tieren, wahrend der iiberwiegende Teil V,,, der Hilfsspannung dazu 
dient, den entgegengesetzt gleich groBen Strom auf die Hilfssonde zu 
transportieren. 

Aus der Reproduzierbarkeit der Sondencharakteristik bei zwar ver- 
schiedenen, aber konstant gehaltenen Gegensondenstrémen geht her- 
vor, daB ein eindeutiger Zusammenhang zwischen dem Sondenstrom 
und der Raumspannung bestehen mu. Das Festhalten des Gegen- 
sondenstromes auf einem bestimmten Wert bedeutet, daB wir den kleinen 
Bruchteil der Hilfsspannung, der zur Aufrechterhaltung des Gegen- 
sondenstromes erforderlich ist, ebenfalls konstant halten und also die 
Spannungsachse wahrend der gesamten Messung festliegt, wenn auch 
ihr Nullpunkt um einen konstanten zunachst noch unbekannten Betrag 
gegen das Raumpotential verschoben ist. Wurden zusidtzlich zu Sonde 
und Gegensonde zwei nahe benachbarte Tastsonden, die mit einem 
hochempfindlichen Elektrometer verbunden waren, in das Zwischengas- 
volumen eingefiihrt, so zeigte sich, daB das gesamte Zwischengasvolumen 
auch bei groBen positiven wie negativen Sondenspannungen feldfrei 
und also quasineutral war: Die elektrische Wirkung der Sonden bleibt 
auf ihre nachste Umgebung beschriankt, die Stréme auf die Sonde sind 
raumladungsbegrenzt. Es ist also eine der wichtigsten Voraussetzungen 
zur Anwendung der Langmuirschen Sondentheorie erfiillt. (Die relative 
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Lage der MeBpunkte zum Raumpotential kann erst durch die Aus- 
wertung der gesamten Sondencharakteristik gegeben werden.) 

Die in Fig.3a, b und c in positiver Richtung aufgetragenen 
Stréme werden durch negative Ladungstrager gebildet, die negativen 
Stréme durch positive Ladungstrager. AuBerhalb des S-férmigen Uber- 
gangsbereichs sind die 
positiven Stréme um zwei / pees 
GréBenordnungen gréBer 
als die negativen Stréme. 
Wegen der Quasineutra- 
litat folgt hieraus, daB es 
sich um positive Ionen 
und freie Elektronen han- 
deln mu8. Liegen aber in 
der Flamme positive Io- 
nen und Elektronen vor, 
so ladt sich eine isoliert a -F 7s Par 
eingefiihrte Sonde auf I 
Grund von ambipolarer 
Diffusion so weit negativ m0 V ie = 105 
gegen ihre Umgebung auf, 
bis das sich ausbildende 
Gegenfeld dafiir sorgt, daB ast 7 
der Elektronenstrom ent- 
gegengesetzt gleich dem 
Ionenstrom wird. Die 
Elektronen diffundieren 
in einem schwachen Ge- 3707 
genfeld auf die Sonde Ff 
(Elektronenanlaufstrom ) P 


eS 2 Fig. 4au.b. Zur Reproduzierbarkeit der Messungen. a Elektronen- 
wahrend ein Ionenstrom saugstrom 7, als Funktion der Sondenspannung Vg bei 760 mm Hg. 


von gleichem Absolutbe- ZI mit Randstérungen, JJ ohne Randstorungen. b Ionensaugstrom 
3 < 5 j als Funktion der Sondenspannung — Vg bei 760 mm Hg. J mit, 
trag sich im_ beschleuni- IT obne Randstérungen 


genden Feld auf die 

Sonde zubewegt. Die Stelle, an der der resultierende Strom 7,=0 
wird, wird durch den Schnittpunkt der Sondencharakteristik mit 
der Spannungsachse bezeichnet; er gibt das auf Raumpotential 
bezogene Eigenpotential der Sonde an. Eine VergréBerung der 
negativen Sondenspannung vergréBert das Gegenfeld, wodurch der 
Ionenstrom vergréBert und der Elektronenstrom verkleinert wird. Eine 
Verkleinerung der Sondenspannung wirkt im umgekehrten Sinne. Der 
s-formige Teil der Sondencharakteristik stellt also den Uberlagerungs- 
bereich von Ionenstrom und Elektronenanlaufstrom dar, wahrend die 


760mm Hg 
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positiven bzw. negativen Stréme auBerhalb dieses Bereichs als reine 
Elektronen- bzw. Ionensaugstréme aufzufassen sind. 

Als Beispiel fiir die gute Reproduzierbarkeit der MeBergebnisse sind 
als Kurve J in Fig. 4a die Elektronensaugstrome und in Fig. 4b die 
Ionensaugstrome als Mittelwerte aus je zehn Einzelmessungen mit 
0,4mm starken Platinsonden wiedergegeben. Die Abweichungen der 
Einzelmessungen von diesen Mittelwerten sind als senkrechte Strecken 
eingetragen und betragen in allen Bereichen maximal +2% des Mittel- 
wertes. Die Kurven JI.geben MeBergebnisse mit Platinsonden wieder, 
die durch feine Quarzréhrchen gegen Randstérungen geschiitzt waren. 
Hier betragen die Abweichungen nur noch +1% des Mittelwertes. Im 
Kern der Flamme sind die Stréme streng proportional der Sondenlange. 


C. Die Auswertung der Charakteristik 


Zur Auswertung der Charakteristik konnen wir nach den Ergebnissen 
des vorigen Abschnittes wie in der Langmuirschen Sondentheorie? von 
der Vorstellung ausgehen, da ihr Verlauf sich zusammensetzt aus dem | 
Ionensaugstrom bei negativen, aus dem Elektronensaugstrom bei posi- 
tiven und aus der Uberlagerung von Ionensaug- und Elektronenanlauf- 
strom bei schwach negativen Spannungen der Sonde gegen das Raum- 
potential. Der Ionenstrom ist sehr viel kleiner als der Elektronenstrom. 
AuBerdem hat er eine unmeBbar kleine Kriimmung, so da8 man durch 
einfache Linearextrapolation des Ionenstromes zu einer Trennung der 
beiden Stréme im Uberlagerungsbereich gelangen kann. 

In Fig.5a, b und c ist der Logarithmus des Elektronenanlauf- 
stromes als Funktion der Sondenspannung zwischen V.=0 V und 
V, =—2,2 V dargestellt. Der Sondenstrom wird hier also im wesent- 
lichen von den Elektronen getragen, die im schwachen Gegenfeld auf 
Grund ihrer thermischen Bewegung gegen die Sonde anlaufen. Die 
durch Punkte bezeichneten MeBwerte liegen in einem Bereich von etwa 
0,9 V auf einer Geraden, die Elektronen befolgen also in diesem Bereich 
offenbar ein Anlaufstromgesetz. 

ae eae 
men eh (1) 
(9 Elektronenanlaufstrom/cm Sondenlange, Vp Raumspannung, J) Elek- 
tronentemperatur, ¢) Elementarladung, k Boltzmann-Konstante). 

Das 1a8t sich im Sinne der Langmuirschen Sondentheorie so deuten, 

daB die Elektronen eine Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung haben 


und da der Elektronendiffusionsstrom im ungestérten Plasma den 
Wert hat: 


7 aS 
y= Moe: 1-= My: 6°|/ : (2) 
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(rp Anzahl der Elektronen/cm3, : linearer Mittelwert der Elektronen- 
geschwindigkeit, 7) Masse der Elektronen) 


Das Produkt aus Elektronendiffusionsstrom und Sondenoberflache 
ergibt den Strom auf die Sonde bei Vz =0, so da8B wir Gl. (1) schreiben 
k6nnen: 


_ &0°VR Nn to 
19 S228 Morita 24 kT, ; (3) vt 
worn 7, den  Sondenradius re se OG 
bezeichnet. Aus der Neigung PE So mle te¥) 
der semilogarithmischen An- yb 760 mm Hq 
laufstromgeraden 
d . é 
ee ee Ses 
dV 0 kTp (4) 


ergibt sich beispielsweise aus 
Fig.5a eine Elektronentem- 


300 mm Hg a 
700 mm Hg 


Fig. 5a—c. Semilogarithmische Darstellung des Elektronenanlaufstromes. In 7) als Funktion der negativen 
Sondenspannung — Vg a) bei 760 mm Hg, b) bei 300mm Hg, c) bei 100mm Hyg 


peratur von 7,=3250° K. Diese Messungen im Anlaufstrombereich 
wurden je zehnmal wiederholt, wobei fiir die Elektronentemperatur 7) 


Tabelle (Erklarung im Text) 


(babar 760 300 225 150 100 mm Hg 
Ty; 3250 2700 2800 2900 | 2600 °K 

Te saath 1680 1560 1590 1610 1600 °K 
a. | 0,2 ca | 0,5 0,5 1,0cm 


bei verschiedenen Drucken # in x cm Abstand von der Reaktionszone 
als Mittelwert die in der Tabelle angegebenen Werte erhalten wurden. 
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Da sich die Reaktionszone mit abnehmendem Druck immer weiter 
vom Brenner abhebt und selbst immer dicker wird, die Messungen aber 
bei den verschiedenen Drucken an entsprechenden Flammenorten durch- 
gefiihrt werden sollten, wurde ein Abstand x gewahlt, der etwa doppelt 
so groB ist wie die Ausdehnung der Reaktionszone. — In der Zwischen- 
gaszone einer mit Leuchtgas betriebenen Bunsenflamme bei Atmo- 
spharendruck ergab sich in 0,3 mm Abstand vom Innenkegel 


im Mitte / 7, = 3000° K. 


Inder Tabelle ist unter der Elektronentemperatur 7, die Gastemperatur 

T, eingetragen, die nach der Linienumkehrmethode mit der Na-Linie 
gemessen wurde. Zu diesem Zweck wurde eine Wolframbreitband- 
lampe in den Kern der Flamme und ihr Bild zusammen mit der Flamme 
auf den Spalt eines Spektrographen mit der wirksamen Offnung 14 :11,5 
so abgebildet, daB der Spektrograph vollkommen gefiillt war. Die Spalt- 
breite betrug 0,05 mm und war so eingestellt, daB eine geringfiigigée 
Erweiterung oder Verengung des Spaltes keine Anderung in der Umkehr- 
temperatur mehr erbrachte. H. PéscH und ROssLER* haben bereits 
darauf hingewiesen, da bei einer Anfarbung der gesamten Flamme 
durch die Selbstabsorption in den kiihleren Randpartien ein Fehler von 
30% in der Temperaturbestimmung nach der Linienumkehrmethode 
auftreten kann. Daher wurde bei diesen Messungen nur der Kern der 
Flamme mit der oben beschriebenen Anordnung angefarbt und durch 
Messungen tiber den Querschnitt sichergestellt, da die Temperatur 
im gesamten angefarbten Teil der Flamme streng konstant war. Die 
Linien konnten sowohl in Emission als auch Absorption deutlich beob- 
achtet werden. Die Breitbandlampe war mit einem optischen Pyro- 
meter geeicht und zwar so, daB nicht die Lampe selbst, sondern ihr Bild 
am Ort der Flamme ausgemessen wurde. Dadurch fallen samtliche 
Fehler, die durch Reflexion am abbildenden System und an den Fenstern 
des Rezipienten entstehen aus der Berechnung der Temperatur heraus. 
Die nach der Linienumkehrmethode gemessenen Gastemperaturen 7, 
liegen — besonders ausgepragt bei Atmospharendruck — um mehr als 
1000° unter der Elektronentemperatur. Unter diesen Umstainden kann 
im Gegensatz zu alteren Arbeiten von einem thermischen Gleichgewicht 
in der Flamme keine Rede sein. 

Dieses Ergebnis konnte durch weitere Messungen mit Sonden aus 
verschiedenem Material und mit heizbaren Schleifensonden sicherge- 
stellt werden. Um eine etwaige katalytische Wirkung der Platinson- 
den, die an sich denkbar gewesen ware, auszuschlieBen, wurden in 
weiteren Versuchen die Platinsonden gegen Sonden aus Rhodium und 
Iridium ausgetauscht. Gleichzeitig sollte der Einflu8 des Sonden- 


4 Poéscn, H., u. R. RéssrEr: Optik 13, 411 (1956). 
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materials auf die Messungen untersucht werden. Dabei ergab sich 
folgendes: Bestanden Sonde und Gegensonde aus gleichem Material, 
so wurden die gleichen Charakteristiken wie in Fig. 3 gefunden. Aus der 
Neigung der semilogarithmischen Anlaufstromgeraden konnte beispiels- 
weise bei Atmospharendruck eine Elektronentemperatur von TJ) = 
3200° K bestimmt werden. In Fig.6 gibt die mit Rh-Iy bezeichnete 
Gerade eine Messung mit einer Sonde aus Rhodium und einer Gegen- 
sonde aus Iridium wie- 
der. Sie hat exakt die 
gleiche Neigung wie die 
mit Jv-Iy bezeichnete, 


bei der Sonde und Ge- oe 
gensonde aus Iridium Sear ¥ Ve 3 
bestanden, aber ist um Oe fea 


einen Betrag von —0,3V 
nach links, nach nega- 
tiven Spannungen, ver- 
schoben. Bei Verwen- LO ab 0 a5 Ww 
- NS s 

dung einer Sonde aus 

care . Fig. 6. Semilogarithmische Darstellung des Elektronenanlaufstro- 
Iridium und einer Ge- mes 1, als Funktion der negativen Sondenspannung V, bei Sonden 
gensonde aus Rhodium aus verschiedenem Material. Rh-Iv Sonde aus Rhodium, Gegensonde 


‘ aus Iridium, Iy-Rh Sonde aus Iridium, Gegensonde aus Rhodium. 
ergab sich ebenfalls die Rh-Rh, Ir-Iv Sonde und Gegensonde aus Rhodium bzw. Iridium 


gleiche Neigung der 
Anlaufstromgeraden wie bei materialgleichen Sonden, jedoch eine 
Parallelverschiebung nach rechts um den gleichen Betrag von 0,3 V. 
Ahnlich wie bei den Sondenmessungen von LANGMUIR? kann diese 
Parallelverschiebung mit der Verschiedenheit der Austrittsarbeit von 
Rhodium und Iridium gedeutet werden. Die GréBe der Parallelverschie- 
bung entspricht sowohl dem Sinne als auch dem Betrage nach der Kon- 
taktspannung zwischen Rhodium und Iridium (Rh: V, =4,80 V, Ir: 
V, =4,57 V). Gleichzeitig kann mit den Werten fiir die Austrittsarbeit 
V, unter Hinzunahme der Daten fiir die Flachenkonstante A = 33 A/cm? - 
grad?* im Richardsonschen Gesetz abgeschatzt werden, ob bei den 
wahrend der Versuche herrschenden Sondentemperaturen die Gliih- 
emission die Messungen merklich verfalscht haben kann. Die Tempera- 
tur der Sonden T, wurde mit einem Fadenpyrometer gemessen, tiber die 
gesamte Lange der Sonde gemittelt und der Gesamtemissionsstrom nach 


der Richardsonschen Formel berechnet: 
69° Va 


ip =20%:A-T2-¢ *h (5) 
Rh T= 41540°K tg 1,175-- 10? Ajem 
Tes hg 15000 1 ge 9 58.0 2 10- Alem. 
- * Lanpoit-BORNSTEIN IV, S. 764. 1955. 
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Diese Emissionsstrome unterscheiden sich von den gemessenen Strémen, 
z.B. am Ubergang vom Elektronenanlauf- zum Elektronensaugstrom, 
um mehr als zwei GréBenordnungen und kénnen also die Messungen 
nicht wesentlich verfalscht haben. Aus der Ubereinstimmung der 
Charakteristiken bei den verschiedenen Metallen geht hervor, daB das 
Sondenmaterial keinen Einflu8 auf die Messung der Elektronentem- 
peratur hat. 

Ein Vergleich der Sondentemperatur 7, mit der in der Tabelle ange- 
gebenen Gastemperatur 7, zeigt ferner, daB die Sonden eine kihlende 
Wirkung auf ihre nachste Umgebung ausiiben miissen, daB also um die 
Zylindersonde eine zylindrische Kiihlschicht besteht. Andererseits wird 
die Sonde durch die heiBen Flammengase aufgeheizt, bis bei einer be- 
stimmten Sondentemperatur 7, die in der Zeiteinheit pro cm Sonden- 
lange durch Warmeleitung zugefiihrte Energie Q, gleich der in der Zeit- 
einheit durch Strahlung und Ableitung an den Enden abgefiihrten 
Energie Q,+Q, wird. Im stationaren Zustand gilt: : 


Q.+ Qn = Q) = 27-1. 2, (6) 


worin J die Warmeleitfahigkeit der Flammengase bedeutet. Bei kon- 
stanter Abstrahlung, Ableitung und Warmeleitfahigkeit lefert die Inte- 
gration der Gl. (6) die radiale Ausdehnung der Kiihlschicht: 


2 m1 (Ty—Ts) 
PPEUG OG Ost+Qa ) (7) 


v, bezeichnet den Radius der Sonde. Die Warmeleitfahigkeit wurde von 
HEUMANN?® fiir die Bunsenflamme zu / = 4,75 - 10° cal/grad - cm - sec 
abgeschatzt. Aus den Messungen von SCHMIDT® erhalt man, umgerech- 
net auf Sonden von 0,1 mm Radius: Q, =0,12 cal/em - sec. Wenn man 
zur Abschatzung ansetzt, daB etwa 25% der Warmeverluste durch Ab- 
leitung zustandekommen und die Gastemperatur rund 2000° K betragt, 
so ergibt sich y =0,2 mm. Der Radius der Kiihlzone ist in diesem Falle 
gerade doppelt so groB wie der Radius der Sonde. 

Um auch den Einflu8 dieser Kiihlschicht auf die Messungen im Elek- 
tronenanlaufstrombereich zu untersuchen, wurden heizbare Sonden in 
Form eines langgestreckten Nadeléhrs aus Rhodiumdraht in der iib- 
lichen Dreisondenschaltung verwendet. Die Sonden von 0,1 mm Radius 
hatten dergestalt eine Gesamtlange von 28 mm. Sonde und Gegensonde 
konnten mit Wechselstrom aus getrennten Stromquellen geheizt werden 
und waren wie direkt geheizte Kathoden iiber einen Shunt von je 

5 HEUMANN, TH.: Spec. Chim. Acta 1, 293 (1940). 

6 Scumipt, H.: Ann. Phys. 29, 974 (1909). 
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100 Q elektrisch symmetriert. Diese Widerstande hatten bei der ge- 
riagen GréBe der Sondenstréme keinen Einflu8 auf die Messungen. Die 
Fig. 7 zeigt Messungen mit einer von 0 bis 2,5 A geheizten Rhodium- 
sonde gegen eine gleich groBe ungeheizte Gegensonde. Es ist -wieder 
der Logarithmus des Elektronenanlaufstromes iiber der negativen 
Sondenspannung mit dem Heizstrom als Parameter aufgetragen. Die 
Neigung der Anlaufstromgeraden und damit die Elektronentemperatur 
bleb bis zu einem Heizstrom von 2A unverandert. Erst bei einem 
Heizstrom von 2,5 A trat eine Veranderung ein; die MeBpunkte lagen 
zwar noch sehr gut auf einer Geraden, aber die Neigung der Geraden 


0 
“% +h 
Fig. 7. Semilogarithmische Darstellung des Elektronenanlaufstromes 1, tiber der negativen Sondenspannung 
—Vg, gemessen mit heizbaren Schleifensonden. Heizstrom Jq als Parameter angegeben 


war kleiner und lieferte demzufolge eine héhere Elektronentemperatur. 
Uber 2,5 A hinaus konnte der Heizstrom nicht gesteigert werden, weil 
die Sonden sich dann verbogen und anfingen zu verdampfen. — Um 
nun entscheiden zu kénnen, bei welcher Temperatur die Sonde im Gleich- 
gewicht mit den Flammengasen stand, wurde die Flammentemperatur 
am Sondenort mit Hilfe der Sonde selbst nach einer Methode von 
AWBERRY und GRIFFITHS? bestimmt. Danach wird die Temperatur 
eines Drahtes, hier die der Sonde, einmal in der Flamme und zum ande- 
ren im Vakuum mit einem optischen Pyrometer gemessen und als Funk- 
tion des Heizstromes aufgetragen. Am Schnittpunkt der beiden Kurven 
ist die Sondentemperatur gleich der Gastemperatur; denn dann findet 
in der Flamme gerade keine Warmeleitung mehr statt, da die gesamte 
abgestrahlte Energie durch die elektrisch zugefiihrte kompensiert wird. 
Diese Bedingung ist im Vakuum offenbar fiir die ganze Kurve erfiillt. 
Damit die so gemessene Temperatur durch die Ableitung an den Sonden- 
halterungen nicht verfalscht wurde, muBte das zur Messung herange- 
zogene Drahtelement hinreichend tief in die Flamme eintauchen. Es 
wurde also die Temperatur der Sondenspitze in der Flamme als Funktion 


? AWBERRY, J.H., and F. Grirritus: Proc. Roy. Soc. Lond. 123, 401 (1929). 
Z. Physik. Bd. 165 21 


302 G. ScHULz: 


des Heizstromes bestimmt (Kurve J in Fig. 8), dann ein kleiner Glas- 
kolben auf die dafiir vorbereitete Sondenhalterung gesteckt, bis 10°? mm 
Hg evakuiert und abermals die Temperatur der Sonde als Funktion des 
Heizstromes im Vakuum aufgenommen (Kurve JJ in Fig. 8). Der 
Schnittpunkt der Kurven J und JJ liegt bei 1,72 A, so daB geschlossen 
werden darf, daB die Sondentemperatur bei 2 A mit Sicherheit gréBer 
war als die Flammentemperatur. Die Neigung der semilogarithmischen 
Anlaufstromgeraden blieb aber nach den in Fig. 7 dargestellten Mes- 
sungen bis 2 A Heizstrom vollig unverandert. Da sich weder bei héherer 
noch bei niedrigerer Umgebungstemperatur ein anderer Wert fiir die 


0 7 WS We 2 25 (A) 
H 


Fig. 8. Temperatur der Sonde Tg als Funktion des Heizstromes Jy, J in der Flamme bei 760 mm Hg, JJ im 
Vakuum bei 10"? mm Hg 


Elektronentemperatur ergab als in dem Idealfall der Temperatur- 
gleichheit zwischen Sonde und Gas, kann als sichergestellt angesehen 
werden, daB8 bei maBigen Temperaturdifferenzen zwischen Sonde und 
Umgebung die Messung der Elektronentemperatur nicht verfalscht wird. 
Bei verminderten Drucken, bei denen die Temperaturdifferenz zwischen 
Sonde und Gas ohnehin kleiner ist, diirfte die -angestellte Uberlegung 
noch besser zutreffen. Von der Sondentemperatur am Schnittpunkt 
der Kurve J mit JJ in Fig. 8 kann auf die wahre Temperatur der Flam- 
mengase geschlossen werden, wenn das Strahlungsvermégen E(T) des 
strahlenden Drahtes bekannt ist. Die Oberflache der Rhodiumsonde 
war im kalten Zustand sehr feinkérnig und schiefergrau, so daB man 
laut einer Tabelle, die dem Pyrometer beigefiigt war, annahernd E(T) = 
0,8 einsetzen konnte und damit die Temperatur T,=1730° K erhielt. 
Dieser Wert stimmt gut mit dem nach der Linienumkehrmethode 
gewonnenen tiberein. 
D. Zusammenfassung 


In Erganzung zu fritheren Messungen mit Stadtgas wurde bei den 
vorliegenden Untersuchungen ein Gemisch aus 30% Methan und 70% 
Wasserstoff als Brenngas benutzt. Die Messungen wurden bei verschie- 
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denen Drucken in der Zwischengaszone einer Flamme vom Typ der 
Bunsenflamme mit Zylindersonden in der Dreisondenschaltung durch- 
gefiihrt. Sie lieferten die vollstaéndige Charakterisierung der einzelnen 
Sonde, deren Verlauf sich zusammensetzt aus dem raumladungsbegrenz- 
ten Elektronensaugstrom bei positiven, dem raumladungsbegrenzten 
Ionensaugstrom bei negativen und aus der Uberlagerung von Elek- 
tronenanlaufstrom und Ionensaugstrom bei schwach negativen Span- 
nungen der Sonde gegen das Raumpotential. 

Die semilogarithmische Darstellung der Elektronenanlaufstréme 
lieferte bei allen Drucken in der Zwischengaszone gerade Linien, woraus 
hervorgeht, da die Geschwindigkeitsverteilung der Elektronen vom 
Typ der Maxwell-Verteilung ist. Da weder das Sondenmaterial, noch 
die Sondentemperatur einen EinfluB auf die Messungen im Anlauf- 
strombereich hatte, konnte aus der Neigung der semilogarithmischen 
Anlaufstromgeraden auf die Elektronentemperatur geschlossen werden. 
Die Elektronentemperatur ist bei allen untersuchten Drucken gréBer 
als die Flammentemperatur. Die Elektronen stehen also nicht im ther- 
mischen Gleichgewicht mit den iibrigen Flammengasen. 

In alteren Untersuchungen® iiber den Leitungsvorgang in ioni- 
sierten Flammengasen wurde stets die vollkommene Isothermie von 
Ionen, Elektronen und Neutralgas angenommen und demzufolge die 
elektrische Messung als Leitfahigkeitsmessung durchgefiihrt. Nun wird 
aber der Stromtransport auBerhalb der Raumladungszone, die sich um 
jede Elektrode bildet, nicht durch Konvektionsstréme, sondern durch 
die Diffusionsstr6me von Elektronen und Ionen aufrechterhalten und 
in diese geht nicht nur die sehr unterschiedliche Masse der Ladungs- 
trager ein, sondern auch ihre Temperatur. Daher hat die ,,Leitfahig- 
keit“ in diesem Falle keinen wohldefinierten Sinn mehr. Durch die vor- 
liegenden Messungen wird gezeigt, daB8 die Stromcharakteristiken im 
Sinne der Langmuirschen Sondentheorie zu deuten und auszuwerten 
sind. — Auch TVERDOKHLEBOYV® setzt Isothermie voraus, wenn er von 
dem Strom zwischen zwei symmetrischen Sonden auf die Dichte der 
Ladungstrager in einer Flamme schlieBt. Es kann aber kein Zweifel 
daran bestehen, daB die Temperatur der Elektronen 1000 bis 1500° K 
groBer als die Temperatur der Flammengase ist. 

WoLFHARD” hat einen ahnlich groBen Unterschied zwischen der 
Temperatur der Flammengase und der Anregungstemperatur der OH- 
Radikale in der Bunsenflamme gefunden. Diese Untersuchungen wurden 
von GAyYDON" und anderen (siehe bei GAYDON) auch auf die Methan- 


8 STUCKLEN, H.: Handbuch der Physik, Bd. XIV, 3. 1927. 

9 TVERDOKHLEBOYV, I.V.: Sov. Phys. JETP 3, 14 (1956). 

10 WoLFHARD, H.G.: Z. Physik 112, 107 (1939). 

11 Gaypon, A.G.: The Spectroscopy of Flames. London 1957. 
As 
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Wasserstoffflamme ausgedehnt. wobei stets festgestellt wurde, daB die 
Anregungstemperatur wesentlich héher als die Flammentemperatur ist. 
Es liegt daher nahe, einen Zusammenhang zwischen der hohen Elek- 
tronentemperatur und der gleichfalls stark iiberhdhten Anregungs- 
temperatur zu vermuten. Es mu8 jedoch weiteren Messungen vor- 
behalten bleiben zu entscheiden, ob primar hochangeregte Radikale 
in der Flamme entstehen, die in einem sekundéren ProzeB — etwa 
durch St6Be II. Art — die Elektronen aufheizen, oder ob zundachst 
schnelle Elektronen entstehen, die zur Anregung der Radikale fithren. 
Diese Messungen sollen in einer spateren Arbeit mitgeteilt werden. 


Meinem hochverehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. C. VON FRAGSTEIN méchte 
ich auch an dieser Stelle fiir die Anregung zu dieser Arbeit und fiir das Interesse, 
mit dem er stets die Untersuchungen férderte, aufrichtigst danken. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Uber die Anwendung 
eines elektronenoptischen Verfahrens 
zu magnetischen Messungen 
an ferromagnetischen Zylindern 


Von 
HELMUTH MuRRMANN* 
Mit 9 Figuren im Text 
(Eingegangen am 9. August 1961) 


Es wird zusammenfassend ein elektronenoptisches Verfahren dargestellt, das fiir 
eine spezielle Probenanordnung zweier kurzer Zylinder mit Spalt vollstandige 
magnetische Messungen erméglicht. Die Methode ist im Rahmen der elektronen- 
optischen Messungen in sich geschlossen. Eine experimentelle Priifung erfolgt durch 
ballistische Vergleichsmessungen der Anfangspermeabilitat an langeren, sonst aber 
identischen polykristallinen Nickeldrahten. Im Rahmen der MeSgenauigkeit ergibt 
sich vollstandige Ubereinstimmung der elektronenoptisch und ballistisch gemessenen 
Werte. Mit der so bestatigten Methode wird die Richtungsabhangigkeit der An- 
fangspermeabilitat von Nickel an kurzen Einkristallzylindern gemessen und Un- 
abhangigkeit der Anfangspermeabilitat von der Kristallorientierung gefunden. 
Ferner wird an Nickelzylindern qualitativ die Ummagnetisierung iiber den Quer- 
schnitt nach vorangegangener Sattigung untersucht. Wahrend Einkristalle ziemlich 
gleichzeitig das Vorzeichen der Magnetisierung wechseln, schreitet die Ummagneti- 
sierung bei polykristallinem Material von der Achse ausgehend zur Zylinderober- 
flache fort, wobei der Unterschied zwischen Rand- und Mittelzone mit der Ver- 
formung ansteigt. 

Fir die erhaltenen Ergebnisse werden jeweils Vorschlage zur Deutung gemacht, 
die als Ausgangspunkt fiir eingehendere Untersuchungen dienen k6énnen. 


Einleitung und Problemstellung 
Der lokale magnetische Zustand eines homogenen ferromagnetischen 
K6rpers ist durch zwei GréBen charakterisiert: die pauschale Magneti- 


sierung i und das wahre Feld H am Ort der Messung. Im offenen 
magnetischen Kreis bei freien Probenenden ist das wahre Feld die Re- 


sultierende des 4uBeren Feldes H, und eines entmagnetisierenden Feldes 


H, ==. i N wird als lokaler Entmagnetisierungsfaktor bezeichnet und 
berechnet sich aus den ,,magnetischen Ladungen‘ auf der Probenober- 
flache!, die iiberall dort auftreten, wo eine Komponente der Magneti- 
sierung normal zur Probenoberflache existiert **. 


* Dissertation Miinchen 1961. 
xx Ladungen im Probeninnern bleiben im folgenden unberiicksichtigt, was bei 


homogenen Kérpern im allgemeinen gerechtfertigt ist. 
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Im allgemeinen Fall ist N eine Funktion des Orts in der Probe und 
der dortigen Suszeptibilitat; so auch bei Zylinderstaben, die gegeniiber 
anderen Objektformen wie z.B. Rotationsellipsoiden, Kegelstaben und 
Ringproben die Vorteile aufweisen, daB sie sehr leicht herzustellen sind 
und sich ferner bequem definiert verformen lassen. Bei Zylindern kleiner 
Dimensionsverhaltnisse #* ist jedoch die VerlaBlichkeit der tblichen 
magnetischen MeBmethoden? (Induktionsspule, Magnetometer und Feld- 
sonde) hauptsachlich durch die endliche Ausdehnung der MeBelemente 
beschrankt. Andererseits besteht durchaus ein grundsatzliches In- 
teresse fiir Messungen auch an kleinen Objekten wie z.B. Einkristallen, 
die nicht in beliebiger Form und Gré8e hergestellt werden kénnen. Das 
legt die Anwendung von Elektronenstrahlen als MeBelemente nahe, 
deren Hauptvorzug neben einer groBen Empfindlichkeit gegentiber 
Magnetfeldern? ihre extrem geringe Ausdehnung ist. In friiheren Unter- 
suchungen*»® wurde bereits ein elektronenoptisches Verfahren ent- 
wickelt, das an kleinen Zylindern quantitative Aussagen tiber Magneti- 


sierung und Entmagnetisierungsfaktor bei spezieller Probenanordnung’ 


erméglicht. Daran ankniipfend hat die vorliegende Arbeit folgendes 
Ziel: 

I. Das elektronenoptische Verfahren wird mit einigen Erweiterungen 
zusammenfassend mitgeteilt. 


II. Eine experimentelle Priifung erfolgt dadurch, da8 im Permeabili- 
tatsbereich 500 =u =50-die elektronenoptisch erhaltenen Ergebnisse 
mit ballistischen Messungen an langeren, sonst aber identischen Objekten 
verglichen werden. Die Grenzen der Methode werden kurz diskutiert. 


III. Das Verfahren wird auf spezielle Probleme angewandt, die den 
gebrauchlichen MeBmethoden nicht mehr zuganglich sind und bei denen 
die Vorziige der elektronenoptischen Methode voll zur Geltung kommen. 


I. Zusammenfassende Darstellung 
des elektronenoptischen Verfahrens 


& 1. Messung der Elektronenablenkung mit einer Schattenmethode. 
Uber die Methode selbst wurde bereits an anderen Stellen eingehend 


* p = Lange/Durchmesser. 

1 Wirscumipt, J.: Theorie des Entmagnetisierungsfaktors und der Scherung. 
Braunschweig 1925. 

» Zum Beispiel JELLINGHAUS, W.: Magnetische Messungen an ferromagnetischen 
Stoffen. Berlin 1952. 

8 ScHwINK, Cu., u. H. MURRMANN: Z. angew. Phys. 10, 376 (1958). 

4 Murrmany, H., u. Cu. Scnwink: Z. angew. Phys. 13, 189 (1961). — ScHWINK, 
Cu., u. H. MurRRMANN: Z. angew. Phys. 13, 192 (1961). 

° ScHwink, Cu.: Z, Physik 161, 560 (1961). 
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Elektronenstrahlen reagieren gegeniiber Magnetfeldern mit einer Ab- 
lenkung gema8 der Lorentz-Kraft. Der Ablenkwinkel gy eines Elek- 
tronenstrahls ist mit dem durchlaufenen Feld verkniipft: 


= Vai fleel-\o5F (1) 


(e/m = spezifische Elektronenladung, U = Strahlspannung, § = Elek- 
tronenbahn). 


Die Messung der Ablenkung erfolgt mit einer Schattenmethode ®:’. 
Die in der vorliegenden Arbeit verwendete Anordnung ist in Fig. 1 
skizziert. Zwischen der 
Strahlablenkung gm im 
Streufeld der magneti- 
sierten Probe M und der ui 


SO £ S 


Schattenverschiebung Z 
gilt fiir kleine Winkel die 
Beziehung: 


Leg =e HH (2) 
Fig. 1. Als Folge der Ablenkung eines Elektronenstrahls im Streu- 

—_ : feld eines magnetisierten Objekts M@ um den Winkel @ wird die 
(a i geometrische Kon- Bildkante des Schattenobjekts SO um die Strecke Z verschoben 


stante). 
Das Objekt selbst liegt in einem willkiirlich veranderlichen homogenen 
Spulenfeld H,, das die ungehinderte Beobachtung der Probe und ihrer 
Umgebung erlaubt und das selbst keinen Beitrag zur Elektronenablen- 
kung hefert®. 


2. Zusammenhang zwischen Schattenverschiebung und magnetischen 
GroBen. Das elektronenablenkende Streufeld der Probe stammt von den 
,magnetischen Oberflachenladungen“. Es steht dadurch in unmittel- 
barem, wenn auch kompliziertem Zusammenhang mit der Magneti- 
sierung und den Entmagnetisierungsverhaltnissen. Durch folgende 
kurze Uberlegung erhdlt man eine einfache Bezichung zwischen 
der Schattenverschiebung und der Objektmagnetisierung: Der Magnet- 
fluB @ ist gegeben durch ® = [ B, df (B,, = Normalkomponente der In- 
duktion zum Flachenelement df). Beschranken wir uns zur Verein- 
fachung auf die Symmetrieebene (=yz-Ebene) einer parallel zur x- 
Achse magnetisierten rotationssymmetrischen Probe, so treten nur 
Komponenten der Induktion in Achsenrichtung auf. Der FluB 1a8t sich 
in einen Anteil ®, in der Probe und einen Anteil ®, im AuBenraum auf- 


68 ScHWINK, Cu.: Optik 12, 481 (1955). 
7 Marton, L., u. S.H. LacHENBRUCH: J. Appl. Phys. 20, 1171 (1949). 
8 MURRMANN, H., u. Cu. ScHwink: Z. angew. Phys. 12, 155 (1960). 
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spalten. Mit der berechtigten Annahme einer homogenen Magneti- 
sierung J, und eines homogenen entmagnetisierenden Feldes H, tiber 
den Querschnitt Fy! wird 


©, =F, (4x Jy + H).* 


Im AuBenraum laufen die Kraftlinien entgegen der Magnetisierungsrich- 
tung wieder zuriick. Dieser FluBanteil ®, ergibt sich durch Integration 
iiber das dufere Streufeld H,(x, y). Wegen der Bedingung div B —0 
verschwindet der Gesamtflu8 durch die Ebene senkrecht zur Objekt- 
achse: ® + ®,=0, woraus folgt: 


n= gig ff thle.s) avd (3) 


Sondiert man senkrecht zum Feld mit Elektronenstrahlen in z-Richtung, 
so kann man mit Hilfe der Beziehungen (1), (2) und (3) schreiben: 


+00 
Io = saax | 2004. (4) 


Falls sich also die Elektronenablenkung bis zu geniigend groBen Ab- 
standen y von der Objektachse messen laBt, erhalt man die Magneti- 
sierung der Probe durch eine einfache Integration iiber die MeBgréBe Z. 
(Diese Aussage bleibt auch allgemein giiltig fiir jede Ebene senkrecht 
zur Feldrichtung bei beliebigen Objekten, sofern man unter /, den 
Mittelwert der Magnetisierungskomponente in Feldrichtung iiber den 
entsprechenden Querschnitt und unter Z die Komponente der Schatten- 
verschiebung senkrecht zum Feld versteht). 


3. Spezielle Probenanordnung: Zylinder mit Spalt. Mit Verkleinerung 
der Probenabmessungen sinkt die raumliche Ausdehnung des Streufeldes, 
was die vollstandige Erfassung des Streufeldflusses erleichtert. Der 
elektronenoptischen Schattenmethode sind dabei durch die Verwendung 
von Elektronenstrahlen als MeBelemente praktisch keine unteren raum- 
lichen Grenzen gesetzt, wohl aber einer ballistischen Vergleichsmethode. 
Die elektronenoptischen Messungen miissen daher an Objekten durch- 
gefiihrt werden, die sowohl eine Bestimmung der Magnetisierung in dem 
erlauterten Sinn gestatten, als auch ballistische Messungen an méglichst 
identischen Proben zulassen. Aus diesem Grund wurde die folgende 


* Es wird das cgs-System benutzt: 

B=4aJ+H = (1+ 42x) =uH im Ferromagnetikum, 8 = § im Vakuum. 
® OBERMAIR, G., u. CH. ScHwink: Z. Physik 160, 268 (1960). 
10 HARALDSON, S., and B. MyrGrEN: Ericson Techn. Nr. 2, 285 (1959). 


* 
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Probenanordnung gewahlt*: Zwei zylindrische Stabe stehen sich mit 
ihren Stirnflachen in einem Abstand 2s gegeniiber, der klein gegeniiber 
dem Stabdurchmesser 2R ist (s0,1R). Die Anordnung der Stabe 
ist in Fig. 2 gemeinsam mit dem Magnetisierungsverlauf langs der Stab- 
achse skizziert. Dieses System erzeugt in der Umgebung des Spalts ein 
Streufeld, das auf ein sehr kleines Gebiet konzentriert ist und dessen 
gesamte Ausdehnung mit den Elektronenstrahlen erfaBt werden kann. 
Wie an anderer Stelle naher ausgefiihrt‘ >, laBt sich aus der in der 
Spaltmittelebene (x =0) gemessene Schattenverschiebung Z(y) nicht 
nur die Magnetisierung J, 
an der Stelle des Maximums 
bei x=+&) (vel. Fig. 2), 
sondern auch die Verteilung 
der magnetischen Ladungen 
in der Spaltumgebung erhal- 
ten. Die Lage des Maximums 
selbst wird elektronenoptisch 
mit groBer Genauigkeit fest- 
gelegt. Eine zusatzliche Mes- 
sung des Gradienten der 
Schattenverschiebung in der Fig. 2. Anordnung von Zylinderstaben_ zam Spaltsystem 
Biche des ME Belek und schematischer Re bee ee: J langs der 
ferner die Ladungsverteilung 

in der Umgebung der Maxima. Damit ist der wesentliche Ladungs- 
verlauf festgelegt, aus dem sich der lokale Entmagnetisierungsfaktor N, 
fiir den Ort des Maximums berechnen 1aBt* 5°. 


4, Geschlossenheit der Methode. Es laB8t sich im Rahmen der elek- 
tronenoptischen Messungen untersuchen, inwieweit die gefundene Ver- 
teilung sowohl in Maximumsnahe als auch in der Spaltumgebung physi- 
kalisch real ist. Fiir ersteres ist ein Kriterium der Vergleich der absoluten 
GroBe der Ablenkung in der Maximumsebene zwischen gemessenem 
und berechnetem Wert (vgl.*). Die Beschreibung der Ladungen des 
Spalts und seiner Umgebung 1a48t sich zweimal priifen: Einmal durch 
Vergleich der Feldstdrke in der Spaltmitte, die sich einerseits aus der 
Ladungsverteilung berechnet und andererseits durch Auflésung der 
Integralgleichung (1) aus der MeBkurve gewonnen wird®.", zum anderen 
durch Berechnung des lokalen Entmagnetisierungsfaktors fiir die Spalt- 
flachen und Vergleich der sich daraus ergebenden Suszeptibilitat mit der 
des Magnetisierungsmaximums. Alle Vergleiche zeigen Ubereinstim- 
mung der entsprechenden Werte. 


11 Marton, L., J].A. Stmpson and S.H. LACHENBRUCH: J. Res. Nat. Bur. Stand. 
52, 97, RP 2478 (1954). 
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Ferner wird nach STEINHAUS und GuMLIcH! der Entmagnetisie- 
rungsfaktor aus der ,,idealen Kurve“ ermittelt *: 


H 
IN ge oe 5 
i, (5) 
Die Maximumsmagnetisierung Jj? wird wieder elektronenoptisch ge- 
messen, so daB N,° fiir das Maximum bekannt ist. 
Im allgemeinen Fall setzt sich der nach (5) gemessene Wert von N* 


additiv aus drei Anteilen zusammen: 


IN Ng Ngo 


4m 
ie 
Dabei beschreibt 


a) N, die Wirkung der Oberflachenladungen, 


b) N, die Entmagnetisierung durch eventuelle innere Ladungen 
(vgl. 15), it 


c) 4z/ui¢ den Einflu8 einer unter Umstanden endlichen Anfangs- 


permeabilitat der idealen Kurve. 


Da die Anteile von N, und 4z/y‘, bei homogenem Material zu ver- 
nachlassigen sind, laBt sich der aus den Oberflachenladungen berechnete 
Wert von N, unmittelbar mit Nj aus der idealen Kurve vergleichen. 
Messungen an mehreren Proben ergeben durchwegs Ubereinstimmung 
innerhalb der Fehlergrenzen (vgl. auch unten). 


Durch all diese Priifungen ist bewiesen, daf der aus den Messungen 
abgeleitete Ladungsverlauf die tatsachlichen Verhaltnisse sehr gut be- 
schreibt, so daB mit der elektronenoptischen Schattenmethode voll- 
standige Messungen an kleinen Zylindern méglich sind. 


II. Priifung der elektronenoptischen Methode 
durch Vergleich mit ballistischen Messungen 


Die elektronenoptische Schattenmethode ist in sich geschlossen. 
Trotzdem ist es bei einer neuen Methode notwendig, sie mit einem unab- 
hangigen absoluten MeBverfahren, wie es z.B. die ballistische Methode 
darstellt, zu priifen. 


Auf die Durchfiihrung dieser Vergleichsmessungen wird im folgenden 
naher eingegangen. 


* Einen Punkt der idealen oder hysteresefreien Magnetisierungskurve erhalt 
man dadurch, daB man einem kleinen Gleichfeld H, ein von groBen Amplituden 
stetig auf Null abnehmendes Wechselfeld tiberlagert. 

12 STEINHAUS, R., u. E. Gumticw: Verh. dtsch. phys. Ges. 17, 369 (1915). 

18 KRANZ, J.: In W. Koster, Beitrage zur Theorie des Ferromagnetismus und 
der Magnetisierungskurve. Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1956. 
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1. Elektronenoptische Messungen. Samtliche Messungen werden mit 
der oben beschriebenen Spaltanordnung von Zylinderstaben durchge- 
fihrt. Die vergleichsweise groBe Schattenverschiebung in der Spalt- 
mitte beschrankt die Messungen bei den verwendeten Objekten auf das 
Gebiet sehr kleiner Magnetisierungen (47 J)<30G). Im Rayleigh- 
Bereich der Hystereseschleife gilt die Beziehung: w~=)+aH. Die 
GréBe der Anfangspermeabilitat uw) und der Rayleigh-Konstanten a 
1aBt sich durch mechanisches Verformen stark variieren, wodurch ein 
groBer Permeabilitatsbereich iiberstrichen werden kann, in dem die 
Giiltigkeit der elektronenoptisch erhaltenen Aussagen untersucht wird. 

Ausgangsmaterial aller Proben ist polykristalliner Reinnickeldraht * 
vom Durchmesser 2R =2 mm. Entsprechende Stiicke werden zur Be- 
seitigung innerer Spannungen bei 1050° C einige Stunden in Wasserstoff- 
atmosphare gegliiht und daraufhin mit definierten Recklasten verformt. 
Aus den verformten Drahten werden die Einzelzylinder herausgesagt. 
Ihre Lange von 27mm ist hauptsdchlich durch den zur Verfiigung 
stehenden Spulenbereich festgelegt, in dem das Feld geniigend homogen 
ist (4H/H<1%)8. Durch sorgfaltiges Schleifen und Polieren der End- 
flachen, die den Spalt begrenzen, erreicht man eine weitgehende An- 
naherung an die ideale Zylinderform, wie sie in den theoretischen Uber- 
legungen vorausgesetzt ist. (Die verbleibenden Unebenheiten der Spalt- 
flache sind von der Gré8enordnung 0,001 mm und die Kriimmungs- 
radien der Kanten von 0,01 mm.) 

Bei Untersuchungen im ausgegliihten Zustand miissen die Proben 
vor der Gliihbehandlung in der endgiiltigen Form vorliegen, um nicht 
durch nachtragliche Bearbeitung neue Spannungen in das Material zu 
bringen. Ferner miissen, wie bereits von anderer Seite1*»15 festgestellt, 
durch geeignete Halterung selbst kleinste Verbiegungen bei der Proben- 
herstellung vermieden werden, um reproduzierbare Ergebnisse zu er- 
halten. 

Am Spaltsystem aus je zwei identischen Zylindern werden folgende 
Messungen durchgefiihrt : 

a) Schattenverschiebung Z in der Spaltmittelebene (x =0) als Funk- 
tion des Abstandes y von der Objektachse fiir verschiedene Spulen- 
feldstarken H,. 

Zur besseren Vergleichsméglichkeit werden alle MeBkurven Z (y) fiir 
4 =0 auf 1 normiert. Fir jede Spaltprobe sind diese fiir verschiedene 


* Vakuumschmelze Hanau: 0,2% Si, 0,07% C, 0,02% Mg, 0,02 Fe%, 0,015% Co, 
0,004% Mn, 0,003% Cu. 

14 Scuwink, CuH.: Z. Metallkde. 48, 466 (1957). 

15 ScHWINK, CH., u. G. ZANKL: Z. Physik 158, 181 (1960). — ZANKL, G.: 
Diplomarbeit Miinchen, II. Phys. Inst. der Univ. 
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Feldstirken erhaltenen Kurven untereinander identisch. Dagegen 
zeigen magnetisch weiche und harte, d:h. gegliihte und stark verformte 
Proben kleine Unterschiede im Bereich y>R, wahrend fiir y< FR die 
Kurven wieder zusammenfallen (vgl. Fig. 3). Die Schattenverschiebung 
fiir y<R riihrt zum Hauptteil von den Spaltflachenladungen her; im 
Bereich y>R ist der Anteil der Mantelladungen der Zylinder tiberwie- 

gend. Das bedeutet mit den 


% Kurven der Fig.3, daf fiir 
e die gegliihte, héher permeable 
Probe eine etwas grdBere 
Mantelladung, d.h. ein gréBe- 
05 : rer Entmagnetisierungsfaktor 
zu erwarten ist als fiir die ver- 

formte. 


b) Schattenverschiebung Z,,, 

| Yp in der Ebene des Maximums: 
a GEN GE GEE ROIS ee, Die Lage des Maximums bei 
x= +6, wird elektronenoptisch* 
auf Grund der Tatsache be- 
stimmt, da8 hier keine Streu- 
feldkomponente normal zur 
Zylinderachse auftritt. Die an 
dieser Stelle gemessene Schat- 
tenverschiebung fallt linear mit 
; ie Yp dem Abstand y ab; aus dem 
Go Ge Rb a ae ® Gradienten des Abfalls folgt 
Fig. 3. Schattenverschiebung Z in der Spaltmittel- unmittelbar die Ladungsver- 
ebene (¥=0) als Funktion des Abstandes y von der : 
Zylinderachse. Abmessungen des Systems: L = 27,0 mm, teilung um das Maximum?*5, 
R=1,00mm, 2s=0,14mm. a Gegliihter Ni-Draht: die einen wesentlichen Anteil 
€)=8,5mm; b nach der Gliihung mit 12,8 kp/mm? ‘ 

gereckter Draht: & =8,2 mm zur Berechnung des Entmagne- 
tisierungsfaktors liefert. Die 

GréBe des Gradienten Z},, nimmt mit zunehmendem Verformungsgrad 
ab, gleichzeitig verschiebt sich das Maximum etwas zum Spalt hin 
(vgl. Fig. 4). Beides bestatigt die obige Feststellung, daB die Mantel- 
ladung mit abnehmender Permeabilitaét kleiner wird. 

Aus diesen Messungen wird die Ladungsverteilung auf der Zylinder- 
oberflache und daraus die Magnetisierung J, an der Stelle des Maxi- 
mums sowie der zugehorige lokale Entmagnetisierungsfaktor N, berech- 
net. Fig. 5 zeigt seine Abhangigkeit von der scheinbaren Permeabilitat 


We — +41 =42x' +1, die mit der wahren Permeabilitat 7 durch die 
Beziehung verkniipft ist: ; 
ee “ 

be 0 
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Damit sind alle Gré8en bekannt, um fiir jeden Reckgrad uv als Funktion 
der Feldstaérke anzugeben und mit den ballistischen Messungen zu ver- 
gleichen. 


2. Vergleich mit ballistischen Messungen. Vergleichende Messungen 
kénnen nur zwischen magnetisch identischen Objekten durchgefiihrt 
werden, denn die magnetischen Eigenschaften hangen eng mit der Kon- 
figuration der WeiBschen Elementarbereiche zusammen, die ihrerseits 
auch von Formparametern wie KorngréBe bei Polykristallen und Proben- 

, “he durchmesser beeinfluBt wird. 
An x70 [mm ] a Hed Die ballistisch vermessenen 
Proben unterscheiden sich aus 


7] is : 
diesem Grunde nur durch ihre 
A groBere Lange von den elek- 
tronenoptisch untersuchten. 
2 
i 
Ny x 107 
7 Hh 
rat ry 4 
0 #2 Olkpmm‘] “20 100 0 60 Wp 
Fig. 4 Fig. 5 
Fig. 4. Gradient 4Z,/4y =Z/, der in der Ebene des Maximums (* = + &) gemessenen Schattenverschiebung 


bezogen auf die Schattenverschiebung Z, in der Spaltmitte fiir variable Verformung o 


Fig. 5. Aus Fig. 3 und 4 wird die Ladungsverteilung auf der Zylinderoberflaiche und daraus der Entmagneti- 
sierungsfaktor N, fiir die Stelle des Maximums als Funktion der scheinbaren Permeabilitat u’ berechnet 


Bei dem gewahlten Dimensionsverhaltnis von =200 ist der Ent- 
magnetisierungsfaktor fiir eime Permeabilitat “<1000 zu vernach- 
lassigen. 

Drahte gleichen Materials von 400mm Lange und 2mm Durch- 
messer werden derselben Gliihbehandlung unterworfen wie die vorher 
beschriebenen Proben. An den entsprechend verformten Drahten werden 
mit einer Induktionsspule von 25000 Windungen ballistisch die zu 
kleinen Feldanderungen AH gehérigen Magnetisierungsanderungen A / 
gemessen. 

Aus den Werten «(H) wird die Anfangspermeabilitat ivy und die Stei- 
gung @ entnommen. 

Die Anfangspermeabilitaét laBt sich bei den magnetisch weichen 
Proben auf etwa 5%, bei den harteren auf 2% genau festlegen, wobei 
der Streubereich im wesentlichen von zeitlich inkonstanten Fremd- 
feldern herriihrt, die auf die héher permeablen Proben entsprechend 
starker wirken als auf die niederpermeablen. Der relative Fehler fiir die 
Bestimmung von a liegt zwischen 10 und 20%. Die gréBere Fehlergrenze 
gilt in diesem Fall fiir die stark gereckten Proben, auf die sich wegen der 
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nur sehr geringen Steigung a kleine Schwankungen der Permeabilitats- 
werte starker auswirken. Wegen der geringeren Fehlergrenze ist deshalb 
der Anfangspermeabilitaét erheblich mehr Gewicht beizulegen. 

Das Ergebnis der elektronenoptischen und ballistischen Messungen 
fiir verschiedene Reckgrade ist in Tabelle 1 zusammengestellt: 


Tabelle 1 


¢ [kp/mm?] 0 2,6 4,2 NTE 12,8 


, €.0. 5500 5100 1500 130 16 4,5 
[Oe ] ball. 7000 4700 1150 190 22 BES 


Im Rahmen der MeBgenauigkeit (vgl. auch unten) ist hieraus voll-_ 
standige Ubereinstimmung zwischen elektronenoptischen und ballisti- . 
schen Werten ersichtlich. 

Im folgenden werden noch die Grenzen des elektronenoptischen Ver- 
fahrens kurz diskutiert. 


3. Genauigkeit und Grenzen der elektronenoptischen Methode. Die 
Schattenmethode erlaubt eine sehr genaue Festlegung der MeBpunkte. 
Die reinen MeBfehler von AZ =0,01 mm wirken sich nur wenig auf die 
Bestimmung der Magnetisierung J) aus. Sie laBt sich in ziemlich enge 
Grenzen einschlieBen; es kann mit einem Fehler <1% gerechnet wer- 
den*. Betrachtet man das Spulenfeld H, als genau bekannt, so laBt sich 
die scheinbare Permeabilitat.u’ = 4a’ +1 ebenfalls mit dieser Genauig- 
keit angeben. 

Das entmagnetisierende Feld wird aus den Oberflachenladungen be- 
rechnet, wobei der Anteil der Spaltumgebung etwa 30% betragt, wah- 
rend die Ladungsverteilung um die Maxima 70% des Gegenfeldes lie- 
fert*-5. Kleine Schwankungen der MeBwerte im Spalt, aus denen die 
Ladungsverteilung in der Spaltumgebung erhalten wird, haben einen 
vernachlassigbaren Einflu8 auf die GréBe des Gegenfeldes. Starker 
jedoch wirkt sich ein MeBfehler auf die Berechnung der Ladungen um 
das Maximum aus, da die AbsolutgréBe der Ablenkung und damit auch 
ihr Gradient in der Ebene x =-+&, verglichen mit der Ablenkung im 
‘Spalt nur sehr klein ist (vgl. Fig. 4). Es la8t sich fiir den Gradienten 
eine Genauigkeit von 3% erreichen. Damit ist insgesamt der Ent- 
magnetisierungsfaktor bzw. das Produkt Nx’ mit einem relativen Fehler 
von etwa 3% behaftet. Dies begrenzt die VerlaBlichkeit der Methode 
zu hohem N bzw. hohem w hin. Aus der Beziehung (6) lat sich der 
maximale Fehler Aju/u bei der Bestimmung der Permeabilitat berechnen. 
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In Tabelle 2 sind einige Werte zusammengestellt, wobei ein Ent- 
magnetisierungsfaktor von N =0,080 zugrunde gelegt. wurde*. 


Tabelle 2 


clas 


i 


Diese Abschatzungen gelten alle fiir den Fall, daB die Schattenver- 
schiebung Z, in der Spaltmitte =1 mm ist, da sonst die méglichen MeB- 
fehler AZ zu stark ins Gewicht fallen. Z, =1 mm entspricht bei der ver- 
wendeten Anordnung einer Magnetisierung von J,+0,2 G, was dem- 
gemaB als untere Grenze fiir verlaBliche Aussagen bei der elektronen- 
optischen Schattenmethode angesehen wird. 


III. Anwendung der elektronenoptischen Schattenmethode 
auf spezielle Probleme 


1. Richtungsabhdngigkeit der Anfangspermeabilitat in Nickel-Ein- 
kristallen. BECKER und DORING haben unter der Annahme, daB die 
spontane Magnetisierung der WeifBschen Bezirke gleichmaBig auf alle 
leichten Richtungen verteilt ist, fiir einen kubischen Kristall allgemein 
abgeleitet, daB die Anfangspermeabilitat unabhangig von der Richtung 
im Kristall sein sollte. 

Eine experimentelle Priifung dieser Aussage ist schwierig, da sich 
Einkristalle nicht in beliebiger Form und Gro8e herstellen lassen. Die 
verlaBlichsten Messungen wurden von WiLLiAms!? an Rahmenein- 
kristallen erhalten, bei denen durch den geschlossenen magnetischen 
FluB kein entmagnetisierendes Feld auftritt. Fiir Siliziumeisen findet 
WILLIAMS an drei verschiedenen Kristallen, daB sich die Anfangs- 
permeabilitat in der leichten, mittleren und schweren Richtung verhalt 


wie : Ons (1d 3 ; 
pots BAO)» ak J sR Sat H, 


Diese Abweichung vom vorhergesagten Verhalten lat sich durch eine 
bestimmte magnetische Textur deuten, bei der nur 180°-Wande fiir (19 
maBgebend sind und diejenigen Bereiche bevorzugt sind, deren Magneti- 
sierungsrichtungen mit den Rahmenkanten jeweils die kleinsten Winkel 
pilden?}*:28**. 


* Durch Verkleinerung des Entmagnetisierungsfaktors wird natiirlich der 
Permeabilitatsbereich fiir jede Fehlergrenze entsprechend erweitert. 

xx Eine Bevorzugung der Bereichsmagnetisierung parallel zur Achse kleinsten 
Entmagnetisierungsfaktors stellen auch SHOENBERG und Wirson bei der Messung 
des Drehmoments von einkristallinen Eisenscheiben in schwachen Feldern fest’. 

16 BecKER, R., u. W. DOriNG: Ferromagnetismus, S. 148f. Berlin 1939. 

17 WiriiaMs, H.J.: Phys. Rev. 52, 1004 (1937). 

18 KonporsKy, E.: Phys. Rev. 33, 1022 (1938). 

19 SHOENBERG, D., and A. J.C. Witson: Nature, Lond. 157, 548 (1946). 
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Die Erscheinung der magnetischen Textur ist offensichtlich stark 
von der Probenform und vom Material abhangig, denn Honpa und 
NIsHINA2° messen an einkristallinen Eisenzylindern mit berechneten 
Entmagnetisierungsfaktoren ein Verhaltnis von 


p{00 Pilg Teale =n Cee wero lf 


und SHimizu#! erhalt 1,8:1,3:1. 

Fiir Nickel ist lediglich bei BozortuH mitgeteilt, daB WiLLIams” 
eine Isotropie der Anfangspermeabilitat festgestellt. Es erscheint daher 
wichtig, die Richtungsabhangigkeit der Anfangspermeabilitat bei Nickel 
naher zu untersuchen. Leichter als bei Rahmenkristallen lassen sich an 
kurzen Zylindern unkontrollierbare Deformationen bei der Proben- 
herstellung vermeiden, was insbesondere bei Nickel wegen der geringen 
Kristallenergie von besonderer Wichtigkeit ist. Zur Untersuchung wird 
deshalb die elektronenoptische Schattenmethode herangezogen, die 
nach obigem quantitative Messungen auch an Zylindern kleiner Dimen- 
sionsverhaltnisse erméglicht. 


a) Kristallherstellung und Vorbehandlung. Die Kristalle der jeweils 
gewiinschten Orientierung werden aus Reinnickeldraht** nach dem 
Verfahren von BRIDGMAN** gewonnen. Die polykristallinen Rohlinge 
sind dabei in Al,O,-Pulver eingebettet, so da8 ihre urspriingliche Form 
erhalten bleibt. Aus den Kristallen von etwa 80 mm Lange und 2mm 
Durchmesser werden je zwei Einzelzylinder von 27 mm Lange herge- 
stellt, wozu nur die Endflachen der Zylinder mechanisch bearbeitet 
werden miissen. Die Orientierungsbestimmung erfolgt nach dem Laue- 
Riickstrahlverfahren mit einer Genauigkeit von sicher besser als 1°. 
Nach einer elektrolytischen Politur werden sémtliche Proben in Vakuum 
5 Std lang bei 1050° C und anschlieBend 5 Std in Wasserstoff bei 1200° C 
gegliht. 


b) Ergebnisse. Die Spaltsysteme fiir die elektronenoptischen Mes- 
sungen haben folgende Abmessungen: 


L=27mm, 2k =2,0tmm,. 2s =0,14 mm, 

* Die Abweichung der Zylinderachse von der gewiinschten Orientierung betragt 
zum Teil 15°, wahrend die Schenkel der Williamschen Rahmenkristalle sehr genau 
in den entsprechenden Richtungen liegen. 

** Vakuumschmelze Hanau: 0,01% C, 0,002% Fe, 0,002% Cu, 0,001% Si. 

20 Honpa, K., u. T. Nisn1na: Z. Physik 103, 728 (1936). 

“1 SHImizu, Y.: Proc. Imp. Acad. (Tokyo) 17, 100 (1941). 

22 WILLIAMS, H.J.: In R.M. Bozortn, Ferromagnetism, S. 560. New York 
1951. 

28 BRIDGMAN, J.: Proc, Amer. Acad. Sci. 60,306 (1925). — Dient, J.: Z. Metall- 
kde. 47, 331, 411 (1956). 
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Wie oben beschrieben, wird daran fiir die Stelle des Maximums, also 
eine Stelle im Probeninnern, die keinerlei mechanischer Bearbeitung aus- 
gesetzt war, die Magnetisierung J, und der zugehérige Entmagneti- 
sierungsfaktor Ny ermittelt. Letzterer 

ist leicht von der Orientierung der papelies 
Stabachse abhangig, weshalb zur Prii- | [100] (110) | [414] 
fung noch N, aus der idealen Kurve | 
bestimmt wird. Die Ubereinstimmung No | 99765 | 0,078 | 0,080 
der beiden Werte geht aus Tabelle 3 Ni 0,075 | 0,076 | 0,078 
hervor. 


Fig. 6 zeigt die Abhangigkeit der damit berechneten Permeabilitat 
von der Magnetisierung auf der Neukurve*. Die Lage der Zylinderachse 
ist im_ beigefiigten Orientie- 
pouecdrrieck. , emecveicnnet...°oly 2 bk. padi ohanit ania ol 
Man ersieht aus Fig.6, daB pe sas 
trotz leicht unterschiedlicher 
Kurvenformen bei den ein- 
zelnen Orientierungen die 
Anfangspermeabilitat nahezu 
gleich ist: 


600 


400 
mit] = 152 +10 


mite] = 145 +10 
0] — 135 +10. 


Das steht in Ubereinstimmung 
mit dem Williamsschen Er- 
gebnis an Rahmenkristallen ”?, 
jedoch liegt der dortige An- 0 70 20. 4a, (6) 
fangswert niedriger (14g = 100). Fig. 6. Permeabilitat von zylindrischen Ni-Einkristallen 
Leider fehlen Vergleichswerte spezieller Orientierungen fiir variable Magnetisierung J, 
fiir die Koerzitivkraft. 

Auffallend ist der Unterschied zwischen den Einkristallen (#) = 140) 
und den in Abschnitt II untersuchten polykristallinen Proben an- 
nahernd gleichen Ausgangsmaterials (“9 =480). Diese Diskrepanz kann 
sowohl auf unterschiedliche Bereichsstruktur als auch auf innere Span- 
nungen zurtickzufiihren sein. Wenn man die inneren Restspannungen 
nach den Gliihbehandlungen als gleich groB ansieht, so miissen bei den 


* Die ebenfalls elektronenoptisch gemessene Koerzitivkraft (vgl. unten) zeigt 
kleine Unterschiede bei verschiedenen Proben gleicher Orientierung, was auf 
unbeabsichtigte kleine Deformationen bei der Herstellung der Einzelzylinder zu- 
riickzufiihren sein diirfte. Die Kurven der Fig. 6 gelten fiir Kristalle mit der jeweils 
niedrigsten Koerzitivkraft. 

Z. Physik. Bd. 165 22 
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Einkristallen gréBere WeiBsche Bezirke und damit kleinere Gesamt- 
oberflachen der Wande vorliegen als beim Polykristall, was durch die 
fehlende Wirkung der Korngrenzen durchaus verstandlich ist. 

Zur Erklarung der gefundenen Isotropie der Anfangspermeabilitat 
bei Nickel geniigen nach den Uberlegungen von BECKER und Dorinc’® 
folgende Annahmen: 


a) Die nach der Glithung verbliebenen Restspannungen sind in allen 
Kristallen gleich. 


b) Die Beweglichkeit und die Oberflachen der fiir die GréBe der 
Anfangspermeabilitat verantwortlichen Blochwande stimmen bei Kri- 
stallen unterschiedlicher Orientierung iiberein. 


Eine vollstandige Antwort, inwieweit diese Voraussetzungen zu- 
treffen, kann erst an Hand eingehender Untersuchungen, insbesondere 
der Bereichskonfiguration und des Temperaturgangs der Anfangsperme- 
abilitat, gegeben werden. 


2. Magnetisierungsumkehr iiber den Probenquerschnitt bei poly- 
kristallinem Nickeldraht. In den vorangegangenen Abschnitten wurde 
die elektronenoptische Schattenmethode zur quantitativen Messung von 
Magnetisierung und wahrem Feld fiir solche Falle herangezogen, bei 
denen eine homogene Magnetisierung iiber den Querschnitt vorliegt. 
Im Gegensatz dazu werden im folgenden gema8 einer anderen Problem- 
stellung erste qualitative Aussagen tiber die inhomogene Querschnitts- 
verteilung der Magnetisierung von Zylindern in der Umgebung der 
Koerzitivkraft erhalten. 

Die Koerzitivkraft eines ferromagnetischen Objekts ist definitions- 
gemaB diejenige Feldstarke, bei der die Magnetisierung nach vorange- 
gangener Sattigung ihr Vorzeichen andert. Diese Magnetisierungsum- 
kehr erfolgt aber nicht fiir jede Stelle in der Probe gleichzeitig. Eine 
axiale Aufeinanderfolge wurde von HaAjko und DANIEL-SZABO fest- 
gestellt, wonach die Ummagnetisierung bei Zylinderstaben von den 
Enden ausgehend zur Mitte fortschreitet24. Uber den vadialen Verlauf 
der Magnetisierungsumkehr liegen bisher keine Messungen vor, weshalb 
hier ein erster Schritt mit Hilfe der elektronenoptischen Schatten- 
methode unternommen wird. 


a) Messungen an polykristallinen und einkristallinen Proben. Im 
Fall der Spaltanordnung von Zylinderstaben (siehe Fig. 2) ist das Streu- 
feld auf sehr engen Raum konzentriert und sollte deshalb die Magneti- 
sierungsverteilung der nachsten Spaltumgebung gut widerspiegeln. Die 
Abmessungen der untersuchten Spaltsysteme sind: 


f= 27,0 mm 2R = 2,00 mm 2s = 0,30 mm. 


24 Hajko, V., u. J. DANTEL-SzaBo: Czech. J. Phys. 8, 685) 1958). 
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Die Proben werden zunachst mit méglichst hoher Feldstarke aufmagne- 
tisiert (Hyyax = 100 Oe). Nach Feldumkehr erfolgt auf dem absteigenden 
Ast der Hystereseschleife bei verschiedenen Feldstarken H, die Mes- 
sung der Schattenverschiebung Z in der Spaltmittelebene gegentiber 
dem abmagnetisierten Zustand. Fig. 7 zeigt MeBkurven fiir eine ge- 
gliihte polykristalline Probe. 

Zur qualitativen Diskussion der MeBkurven ist es notwendig, sich 
ihr Zustandekommen vor Augen zu halten: 

Fiir die Elektronenablenkung im Spalt, d.h. fiir y< R sind im wesent- 
lichen die magnetischen Ladungen der Spaltflachen verantwortlich. Unter 
der Annahme homogener Spalt- 
flachenladung berechnet man fiir 7 [mn] Ay = 5261 Oe 
y<R (siehe’ z.B.5), daB Z(y) * 
einen qualitativ ahnlichen Ver- 
lauf zeigt wie Fig. 3. Wegen der 
Kopplung zwischen magneti- 
schen Ladungen und elektronen- 
ablenkendem Streufeld einerseits 
und Schattenverschiebung an- 
dererseits driickt sich jede Ab- 
weichung von der homogenen 
Ladungsverteilung in einer Ande- 
rung der Kurvenform Z(y) aus. 


‘ ; 7 Fig. 7. Schattenverschiebung Z in der Spaltmittel- 
Da die Kurven der Fig. Gs nicht ebene auf dem absteigenden Ast der Hysteresekurve. 


os the Gegliihter, polykristalliner Nickeldraht (3 Std bei 
mehr den glatten, glockenférmi 1050° Cin Wasserstoff). L = 27,0mm;2R=2,00 mm; 


gen Verlauf wie beiden Messungen 2s =0,30mm; «=415 mm 

im Rayleigh-Bereich aufweisen, 

liegt nach obigem keine homogene Magnetisierung iiber den Quer- 
schnitt vor. Die mit zunehmender Feldstarke einsetzende Einsattelung in 
der Spaltmitte zeigt vielmehr, daB die Magnetisierung der Mittelzone 
in dem betrachteten Feldbereich stets kleiner als die des Randes ist. Die 
Ummagnetisierung startet somit in der Umgebung der Zylinderachse, 
d.h. die lokale Koerzitivkraft der Randzone H# ist héher als die der 
Mittelzone H?. 

Die pauschale Koerzitivkraft ergibt sich mit diesen Kurven gemaf 
Beziehung (4) aus dem Verschwinden der integralen Schattenverschie- 
bung. Da der Umschlag von positiven zu negativen Schattenverschie- 
bungen in einem sehr kleinen Feldbereich erfolgt, 1aBt sie sich im Bei- 
spiel der Fig. 7 mit einem Fehler sicher kleiner als 0,01 Oe angeben. Die 
so erhaltene Koerzitivkraft stimmt gut mit dem Wert iiberein, wie er 
mit einer Férster-Sonde gemessen wurde. 

Fiir die Erscheinung, daB 4H, = H® — H°-£0 ist, lassen sich zwei 
Ursachen denken: 

22% 
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a) Die magnetischen Ladungen um den Spalt erzeugen ein unter- 
schiedlich starkes entmagnetisierendes Feld, das die Ummagnetisierung 
der Mitte gegeniiber dem Rand begiinstigt. 

8) AH, ist auf strukturelle Unterschiede zwischen Rand- und Mittel- 
zone zuriickzufiihren *. 

Uberwiegt von diesen beiden Méglichkeiten der Fall «), so muB der- 
selbe Effekt wie in Fig. 7 in etwa gleicher Starke auch bei Einkristallen 
oder verformten Polykristallen auftreten, da festgestellt wurde, daB bei 
homogener Spaltflachenbele- 
gung die Ladungsverteilung in 
der Umgebung des Spalts prak- 
tisch fiir alle Proben gleich 
ist. Ist hingegen etwa die 
Korngr68e als Strukturpara- 
meter maBgebend, so miissen 
zumindest Einkristalle Abwei-, 
chungen gegenitiber Fig. 7 auf- 
weisen. Fig. 8 zeigt das Er- 
\ a fe ee Vp gebnis solcher Messungen fiir 
einen zuerst gegliihten und an- 
schieBend mit 7,5 kp/mm? 
verformten  polykristallinem 
Draht (volle Kurven) und 
einem gegliihten Einkristall 


Fig. 8. Schattenverschiebung Z in der Spaltmittelebene (gestrichelte Kurven). 
auf dem absteigenden Ast der Hysteresekurve. a Poly- 4 
kristalline Probe: zuerst 3 Std bei 1050°C gegliiht, darauf b ) Deutung der E rE ebnisse. 


nit 75 inal yerornt val, Kame). Eiskiel Bim -verfonnitem: Draheale ae 

(gestrichelte Kurven). «=415 mm Unterschied zwischen Rand- 

und Mittelzone noch wesent- 

lich starker ausgepragt als beim gegliihten, wahrend der Einkristall 

ziemlich gleichmaBig ummagnetisiert. Letzterer Befund spricht dafiir, daB 

AH, auf strukturelle Verschiedenheit zuriickzufiithren und der EinfluB 
eines entmagnetisierenden Feldes zu vernachlassigen ist **. 

Die Erklarung, da beim gegliihten polykristallinen Draht JH, > 0 ist, 

kénnte in der radialen Verteilung der Korngréfe liegen: Fig. 9a zeigt 

eine angeatzte Spaltflache mit einem mittleren Korndurchmesser von 


Z [mn)} Hq =3,12 Oe 


* Die Grenzen dieser Einteilung sind insofern nicht scharf festgelegt, als unter 
Umstanden strukturelle Parameter (wie Korngré8e oder innere Spannungen) durch 
ihren Einflu®B auf die Gr6éBe und die Ausbildung der WeiBschen Bezirke indirekt 
die Verteilung der magnetischen Ladungen beeinflussen kénnen. 

** Hingegen kénnte eine unterschiedliche Ummagnetisierung langs der Stab- 
achse von entmagnetisierenden Feldern beeinfluBt sein, da ein Ahnlicher Effekt auch 
an Einkristallzylindern beobachtet wurde”. 

2 IkRAUSE, D.: Persénliche Mitteilung. 
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etwa 0,14mm. Man erkennt deutlich, daB in den Randschichten die 
KuistallitgréBe erheblich kleiner ist als in der Mittelzone. Zur Bestati- 
gung ist in Fig. 9b die Zylinderoberflache angedtzt, in der man einen 
mittleren Korndurchmesser von etwa 0,07 mm findet. Es wurde schon 
verschiedentlich festgestellt, daB kleinere Kérner eine héhere Koerzitiv- 
kraft besitzen als gréBere 2°, woraus 
folgt, daB H®>H? ist. 

Der beim verformten Draht erheb- 
lich starkere Effekt gegeniiber dem 
gegliihten ist wohl der zusatzlichen 
Ausbildung eines einachsigen Span- 
nungszustandes zuzuschreiben : Nach 
verschiedenen Messungen 27; 14, 15 
tiberlagert sich den Eigenspannungen 
bei starker plastischer Verformung 
nach einachsiger Zugbeanspruchung 
ein Spannungssystem derart, daB 
die Oberflachenzone eines Drahtes 
unter Zug und die Mittelzone unter 
Druck stehen. Wegen der negativen a 
Magnetostriktion bei Nickel wird 
die Achsen- = Feldrichtung in der 
Stabmitte energetisch bevorzugt und 
die Ummagnetisierung gegeniiber 
der Randschicht erleichtert. 

Weiterreichende Aussagen tiber 
die unterschiedliche Querschnitts- 
verteilung der Magnetisierung k6n- b 
nen jedoch erst durch systematische Fig. 9au. b. Nickeldraht, 3 Std bei 1050°C in 
Untersuchungen erhalten werden, Wassstolt ealht. 9 AngeatteSpatfice: 
wozu hier ein erster Ausgangspunkt —4tzte Zylinderoberflache: mittlerer Korndurch- 
gewonnen wurde. messer ~0,07 mm. VergroBerung 23fach 


Fiir die Uberlassung des Themas und fiir die verstandnisvolle Leitung méchte 
ich meinem hochverehrten Lehrer, Herrn Professor Dr. W. RoLLWAGEN herzlich 
danken, ebenso Herrn Dr. Cur. ScHwink fiir die Anregung dieser Arbeit in zahl- 
reichen Diskussionen. 

Ferner danke ich dem Bundesatomministerium fiir die Gewahrung finanzieller 
Unterstiitzung. 


26 JENSEN, T.D., u. A. ZIEGLER: In F. PAWLEK, Magnetische Werkstoftfe, 
S.111f. Berlin-Gottingen-Heidelberg: Springer 1952. — Macer, A.: Ann. Phys. 
TIA) (4953): 

2? MACHERAUCH, E.: Naturwissenschaften 45, 35, 125 (1958). — Ko rp, K., u. 
E. MacHERAUCH: Naturwissenschaften 46, 624 (1959). 
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Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Mainz 


Mehrdimensionaler Hamiltonscher Formalismus. II 


Von 
HELMuT Marx 


(Eingegangen am 9. August 1961) 


Versuche, im Anschlu8 an den mehrvdimensionalen Hamiltonschen Formalismus 
eine Wellengleichung mit einer universellen Konstanten k =h/(Elementarlange)* 
aufzustellen — Ahnlich der an den tiblichen Hamilton-Formalismus sich anschlie- 
Benden Schrédingerschen Wellengleichung —, haben (im Fall eines einfachen, aber 
schon recht allgemeinen Ansatzes fiir die Mehrdimensionale Hamilton-Funktion) 
auf zwei bilineare Gleichungen fiir eine ,, Wellenfunktion y und ihre Adjungierte p“ 
geftihrt. ¥! 


1. Einleitung 


In einer Anmerkung zu §3 der im folgenden mit I bezeichneten 
Arbeit! tiber den ,,Mehrdimensionalen Hamiltonschen Formalismus“ * 
war die Frage einer an diesen Formalismus anschlieBenden Quantisierung 
angeschnitten worden, und in einem Zusatz bei der Korrektur (am Ende 
von I) waren zu dieser Frage einige erste Beitrage kurz zusammengefaBt 
mitgeteilt worden **. In diesem II. Teil soll das in dem Zusatz bei der 
Korrektur von I Gesagte naher erlautert werden. 

Die hier mitgeteilten Uberlegungen und Rechnungen sind noch nicht 
so weit entwickelt, daB physikalische Aussagen iiber Felder und Teilchen 
gemacht oder gar mit der Erfahrung verglichen werden kénnten. Es ist 


* Nachtrag bei dey Korvektur des vorliegenden II. Teils: Der in den §§ 1 bis 4 des 
I.Teils! mit mehvreren unabhéngigen Variablen durchgefiihrte Ubergang vom Lagrange- 
schen zum ,,mehrdimensionalen‘‘ Hamiltonschen Formalismus ist, wie ich erst 
bei der Drucklegung dieses II. Teils erfuhr, schon in friiheren Arbeiten eingefiihrt 
worden; siehe: Born, M.: Proc. Roy. Soc. A 143, 410—437 (1934); Wervyt, H.: 
Phys. Rev. 46, 505—508 (1934); Wey, H.: Ann. Math. 36, 607—629 (1935); 
Goop jr., R. H.: Phys. Rev. 93, 239—243 (1954). Neu sind danach noch die in den 
§§ 5 bis 8 des I. Teils stehenden Anwendungen auf das elektromagnetische Feld, 
und die in der Anmerkung zu § 3 (des I. Teils) und in dem ,,Zusatz bei der Korrek- 
tur‘ des I. Teils stehenden Bemerkungen zur Quantisierung, die in dem vorliegenden 
II. Teil naher erlautert werden. 


xx In I, S. 138, Zeile 16 mu® die rechte Gleichung 


~ 


(ka/0x,) (b 2/0 x) § =(B+KR)p 
heiben; durch einen Druckfehler war die Tilde bei B weggeblieben. — In Gl. I (45) 
muB es p}, statt p}, heiBen: pi = dL /0q%, . 
1 Marx, H.; Z. Physik 164, 129-138 (1961). 
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nur, als erster Schritt, fiir den Fall der Mehrdimensionalen Hamilton- 
Funktion 


KP a3 4) = 2 23 bi rh + K' (q:; %)) (1) 


nach einer Sag Silesia [fiir eine Wellenfunktion yp =y(q,; x;) der 
FeldgroBen g, (? =1 ... m) und der Raum-Zeit-Koordinaten x, (j =1 ... 4)] 
gesucht worden, a 

1. im Fall eener Dimension (j =4, nicht auch gleich 1, 2, 3; x, =7ct) 
in eine Schrédingersche Wellengleichung iibergeht; die 

2. fiir (py) dg die Deutung als Wahrscheinlichkeit dafiir, am Ort 
(%1, %2, %3) zur Zeit x, die FeldgréBen g, im Bereich (q, ... ¢, +dq,;...; 
In +--+ Im +44q,) anzutreffen, erlaubt; die 

3. fiir die am Ort (%,, x, %3) zur Zeit x, gebildeten Mittelwerte 
[% = J dq(@q,y) z.B.] die nicht-quantisierten Feldgleichungen liefert. 

Urspriinglich hatte ich an die gesuchte Wellengleichung noch die 
4. Forderung gestellt, sie solle (wie die Schrédinger-Gleichung) homogen 
linear in p sein; das scheint aber mit den Forderungen 2., 3. nicht ver- 
einbar zu sein. Es gelang mir nur, ein Wellengleichungs-Paar fiir y 
und # aufzustellen, das 

4. homogen bilinear in w und » ist; 
dieses Wellengleichungs-Paar laBt sich im Fall einer Dimension in eine 
homogen lineare, Schrédingersche Wellengleichung fiir w allein und die 
adjungierte Wellengleichung fiir @ allein tiberfihren. 


2. Der Ansatz (1) fiir die Mehrdimensionale Hamilton-Funktion 


ist schon recht allgemein, inal oad mit dem Spezialfall 


Bq: % = 3s “Gis (2) 


der zu den Potentialgleichungen I (31) fiihrt (vgl. I, §7). Mut (1) ist die 
Mehrdimensionale Hamilton-Funktion ebenso allgemein angesetzt, wie 
im Eindimensionalen die Hamilton-Funktion 


3 
A (by; 134) es a Pi Pr + Epor (Gi *); (3). 
welche bei kartesischen Koordinaten fiir die Bewegung eines Massen- 
punkts (der Masse m) in einem beliebigen Kraftfeld gilt, das ein Poten- 
tial besitzt. 

In dieser Arbeit sind die Ausdriicke ,,Eindimensional“ und ,,Mehr- 
dimensional‘‘ nur in bezug auf die unabhdngigen Variablen des physikali- 
schen Vorgangs gemeint: bei einem mechanischen System hat man die 
eine unabhangige Variable t (die Zeit), bei Feldern hat man die vier 

Z. Physik, Bd. 165 22b 
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unabhangigen Variablen x,, %2, %3, 4 (die drei kartesischen Ortskoordi- 
naten %,, %», %, und die Zeit x,—= ict). Von Feldtheorien mit mehr als 
diesen vier unabhangigen Variablen sehen wir hier ab. Die abhdngigen 
Variablen des Vorgangs sind: im Eindimensionalen die Koordinaten q, 
des mechanischen Systems (im Fall eines einzigen Massenpunkts und 
bei Verwendung kartesischer Koordinaten auch mit %,, %2, %3 bezeich- 
net), und im Mehrdimensionalen die FeldgréBen g, (im Fall des elektro- 
magnetischen Felds bei vorgegebenem Viererstrom sind das die Kom- 
ponenten des Viererpotentials). 

Der Ansatz (1) fiir K, in die Mehrdimensionalen Hamilton-Gleichun- 
gen I (20a, b) eingesetzt, fiihrt zu den Gleichungen: 


Cage) Os “AA OK’ 
sa a apace ey 
d i 
aoe Ie = Pi: (4b) 
Elimination von #%, fithrt zu den Feldgleichungen: : 
ol iat te eon 
Ox; (O%; R ut OaR F (5) 


Die FeldgréBe g, ist — das setzen wir voraus — entweder allemal 
reell, oder sie ist allemal rein-imaginar; das Gleiche gilt fiir jede andere 
der Feldgré8en g,. Zum Beispiel ist bei dem Viererpotential g, reell, 
Gg reell, gz reell, g, rein-imaginar. Nach I (15) ist dann auch #; reell oder 
rein-imaginar (weil L reell ist), und nach I (17) ist dann K reell. Der in 
(1) rechts stehende Summand K’ (q,; x;) ist folglich reell. 


3. Mehrdimensionaler Hamilton-Operator 


Die in I, Gl. (145) definierten verallgemeinerten Impulse treten 
bei dem Ansatz (1) nur in der Kombination #%,f; auf. Bei meinen Ver- 
suchen, eine Wellengleichung von der in I, §3, Anm.* genannten un- 
gefahren Bauart wie 


4 
= @ ae 
Li ae FXG a hy=0;  v=waix) 6a) 
oder wie 
Kite array 
{i ap TUK a x) p = 0; Y= (5 %) (6b) 


aufzustellen, welche die obengenannten Eigenschaften 1., 2., 3. besitzt, 
sah ich mich genétigt, K auf den Ansatz (1) zu spezialisieren und darin 


. . , 4 
nicht den einzelnen Impuls £;, sondern die Quadrat-Summe )) #i/%, 
i=1 
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(zunachst sei tiber k noch nicht summiert) durch einen geeigneten Ope- 


rator zu ersetzen, namlich durch das Quadrat des Operators (E7): 
k 


4 
eG ko ko 
>= —., 
2b Pr SG, oe, (7) 
Fir K nach (1) wird also der ,,Mehrdimensionale Hamilton-Operator“ 
1 ke ko , : 
2 oq, Oy + ( %) 8) 


genommen. Wir bezeichnen, ohne Verwechslungen befiirchten zu miis- 
sen, den Operator fiir K ebenfalls mit K. In (8) und im folgenden ist 
iiber doppelt in einem Glied vorkommende Indizes zu summieren. 


4. Deutung von ) =) (qj; x;) als Wahrscheinlichkeits-Amplitude 


Nach der in §1 unter 2. an die gesuchte Wellengleichung gestellten 
Forderung soll die Wellenfunktion y =y (q,; x;) eime Wahrscheinlichkeits- 
Amplitude sein. Das Produkt der Wellenfunktion y mit ,,ihrer Adjun- 
gierten (einer zu y in geeigneter Weise zugeordneten Funktion [etwa 
~ =y*], welche im Fall einer homogen linearen Wellengleichung fiir wy 
eine Lésung der adjungierten Wellengleichung ist) soll ein Ma8 dafiir 
sein, mit welcher Wahrscheinlichkeit man im Raum-Zeit-Punkt %; 
(j =1 ... 4) die FeldgréBen im Bereich {q, ... ¢ +443 --.5 Gy --- Gy +n} 
antrifft. Diese Wahrscheinlichkeit soll, genauer gesagt, durch dq (py) 
gegeben sein, und es soll 

dq(py) 2 0 (9) 
sein, wobei 
dq=|dq,-dq,----- 4q,,| (10) 


das betrachtete Element des Feldgr68en-Raums ist. Die Wahrscheinlich- 
keit dafiir, die reellen FeldgréBen zwischen —co und +o, und die 
rein-imaginadren FeldgréBen zwischen —7 oo und +700 anzutreffen, ist 
gleich 1. Die gewiinschte Deutung von w als Wahrscheinlichkeits- 
Amplitude ist also nur méglich, wenn 


in jedem Raum-Zeit-Punkt x,;;  fdq(py) =1 (11) 


ist; dieses Integral erstreckt sich tiber alle FeldgréBen, und zwar iiber 
jede reelle FeldgréBe von —oo bis +00, und iiber jede rein-imaginare 
FeldgréBe von —1 co bis +700. 


Die Forderung (11), daB 
I= fdq(py) (12) 
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iiberall (bei allen x,, %2, x3) und immer (bei allen x,) gleich 1 sein soll, 
ist erfiillt, wenn 


iiberall und immer LG (13) 
Ox; OX; 
ist, vorausgesetzt daB 
zu Anfang (%,=0) tberall: I=1 und “*=0 (14) 
4 


war. (11) folgt aus (13) und (14) ahnlich, wie in I, §7 Q =0 aus I (31) 
und I (34) folgte. 


5. Eine zur Erfiillung der Forderungen 2., 3. (§ 1) 
fiihrende Eigenschaft von und 
Wir zeigen nun: Wenn eine Wellenfunktion y=y(q,; x;) und eine 
, lilde-Funktion ~ = (q,; x;), die nicht die in §4 genannte ,,Adjun- 
gierte der Wellenfunktion py“ zu sein braucht (sie aber sein kann), die 
gemeinsame Eigenschaft 
ko ké 


bo Ae (py) = (KK) p—2(K) (Ky) +9(KKy) (15) 


mit 
Kat Be be 
2 Odp OG 


t K"(q; %)) (8) 


haben, wobei — im Gegensatz zu I (20a, b) — die partielle Ableitung 
0/dx; jetzt bei konstanten q, (und konstanten x; mit 7-7) gemeint ist, 
dann gilt (iiberall und immer): 


bun bx | 49@v) =0 (16) 
und 
is; x; | C40) =f aatp ey), ei 
Bei dem Beweis machen wir Gebrauch davon, daB 
fdq-(Kv)u=fdq-v(Ku) (18) 


ist, wozu wir geniigend starkes Verschwinden der vorkommenden Funk- 
tionen “ und v im Unendlichen des (q, ... ¢,,)-Raums voraussetzen: 


f dq {(Kr)u— v(K u)} 
= {293 tm ant *))"-*(5 oe ae t* 4} 
aaa LA rer raon or o| 


4 ra) ok) Ou 
= — me fd U Vv 
2 d Oqk | Cdk Oqk 


=0. 
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Aus (15) folgt *: 
eonG™ eG ~ KOO ys 
5, | 29 (by) = faq{ se a5 (py) 
= [dq (KK) y—2(K®) (Ky) +$(KKy)} 
= [aq {(KKG)p— (K) (Ky)] — [(K 9) (Ky) —$(KKy)} = 


Damit haben wir Gl. (16) aus (15) abgeleitet. 
Aus (15) folgt ferner*: 


ef aaa) = f da fay in on OM) 
maa TY —2(KP) 9 (Ky) + OU (KKy)} 
= [49 (KG) K (qv) —(K9) a (Ky) —$K GK y) +94 (KKy)} 
= [dq (KG) [Ka —aK]y—$[Ka—%K] (Ky)}; 


nun ist 
ko ko ko ko r,) 
[LK Kus |e [w= 2 
oy pent Og oq 2 Si oq O41 on 
i) (2) mame) 
a 0%; = [ da PY) = = fag KG) Sn? Pan Kw 


~ 0 ROG 
= (ed: IK = K| a ‘i dq(p2* y). 
EEA Sore ee ah (35, ¥) 
Damit ist auch GI. (17) aus (15) abgeleitet **. 


Wenn es Wellengleichungen fiir eine Wellenfunktion y und eine 
Tilde-Funktion @ gibt, fiir die sich die Eigenschaft (15) nachweisen 1aBt, 
dann erfiillen diejenigen Lésungen dieser Wellengleichungen, fiir die 
erstens [gem4B (9) und (10) | 


iiberall und immer (py) 20 (19) 
ist, und die zweitens der Anfangsbedingung (14), 
zu Anfang (x,=0) iiberall [4aly) a1 und — [4a @y) =0, (4’) 
Ae 
* Mit der Schreibweise, daB ein in einer runden Klammer stehenderDifferential- 
operator nicht tiber deren Ende hinaus wirkt, daB aber ein in einer eckigen Klammer 
stehender Differentialoperator auch iiber deren Ende hinaus wirkt. [Weiter unten 


in Gl. (34) jedoch werden wir den Operator K auch iiber das Ende einer runden 
Klammer hinaus wirken lassen. ] 


KC 
*x Im Gegensatz zu 0 Ku= Nae + K’\u ist ns Uu= (- jm 
OR Fk Og, |2 Og OY 09k Cdk 
Mit a ist namlich der Operator gemeint, den man erhalt, wenn man dK (p}; 1; %;)/0 Ip 


bildet und dann die Impulse vorschriftsgema8 durch Operatoren ersetzt; nach (1) 
ist aber CK (f}; 91; %;)/O qx = EK’ (q; ¥;)/0g, und hierin kommen keine Impulse vor. 
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geniigen, die Forderungen 2. und 3. (§1). Dann ist namlich — wegen (16) 
und nach §4 — die unter 2. geforderte Wahrscheinlichkeits-Deutung fir 
dq (py) méglich; und dann gelten — nach (17) — die nicht-quantisierten 
Feldgleichungen (5) fiir die Mittelwerte 


Ir=SdqdPqwllaqoy) =Sdqoay) (20) 


an Stelle von g, und 


aKon= [ dao 2" -v\/ [dav = faa(pz v) (24) 


an Stelle von 0K/0q,. 

Diese Mittelwerte sind Funktionen der Zeit x, und des Orts (x1, %2, Xs); 
die Mittelung erfolgt am Ort (%,, %,, %3) und zur Zeit x, nur iiber den 
(4, ---G,)-Raum. Eine Mittelung tiber den (x,, %2, x3;)-Raum kommt 
hier nicht vor. 


* 


6. Lineare Gleichung fiir eine spinorielle Wellenfunktion 
Auch fiir spinorielle Funktionen y =y(q,; x;) und $=(q,; x;) mit 
der Eigenschaft (15) gilt die in §5 gefiithrte Rechnung, nach der aus (15) 
die Gln. (16) und (17) folgen. Die Lésungen 


der Wellengleichung Va 


4 
ano viy=—Ky;  Wellenfunktion y=y(q; x), (23) 


mit K an (8) und mit den Diracschen Matrizen y;, und die Lésungen 
P= (1 Po Ps Ya) - (24) 
der zu (23) adjungierten Wellengleichung 


4 


Pe eS +Kp (25) 
haben aber die Eigenschaft (15) im allgemeinen nicht, soweit ich sehe. 
Denn nach (23) und (25) ist 


ko Hla) jae Kennan = 
= = a (VYi7;¥) 


ko ko rs ko ko 
=(5n 5. 8) mre + Pri (Sy pee, 


+- (Fe) 77 & y) + Be 7 Viv; = y] 


0: x; OX ceo x; 
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= & (K®)| vip — ori (5 (Ky) — 
Kw 9-2 (224) mr (829) 
=(KKG) p+ B(KKy) —2(K9) (Ky) — (52-8) 1:9; 179) (Sev) 
was mit (15) nur dann iibereinstimmt, wenn 
(Ge #) ri —rivd (55 ¥) =9 (26) 


ist: Nur solche Lésungen yw von (23) und @ von (25), fiir die zugleich (26) 
gilt, haben die Eigenschaft (15). — Eine Deutung vom y als Wahr- 
scheinlichkeits-Amplitude (mit der sich Mittelwerte bilden lassen, fiir die 
dann die nicht-quantisierten Feldgleichungen gelten) ist also nicht ohne 
weiteres méglich. 

Man kann (wie gleich gezeigt werden soll) ~=y*y, als Lésung der 
adjungierten Wellengleichung (25) wahlen, und der Wellenfunktion wy 
als ,,ihre Adjungierte“‘ zuordnen: 


p=yrya (27) 
yt =( pr pr ys ye ). (28) 


Dann ist aber nicht sichergestellt, daB dg (py) =dq(y* yy) immer positiv 
ist. Auch deshalb ist eine Deutung von y als Wahrscheinlichkeits- 
Amplitude nicht ohne weiteres méglich. 


mit 


DaB (27) »=y*y, gewahlt werden kann, folgt (entsprechend wie bei 
der Diracschen Wellengleichung) aus dem Konjugiert-Komplexen der 
Wellengleichung (23): Nach (8) und dem am Ende von §2 Gesagten ist 


It =e 4 (29) 
folglich nach (23) und (28), und weil die Matrizen y, hermitesch sind: 


t=1 t 
Daher: rs 
Die es eke SMT 
iu 
woraus, weil 3 3 
a i ae eater 
4 


Ist, 
)yi=+K(y* ya) 


folgt. (y*y,) ist also eine lve. ® der adjungierten Wellengleichung (25). 
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7. Lineares Gleichungssystem fiir eine skalare Wellenfunktion 
und eine vektorielle Funktion ; 


Wir nehmen nun die Wellenfunktion y wieder als skalar an. Die 
Lésungen y des Gleichungssystems 


ke = — oe ee ae i 
et eG (30) 


fiir die skalare Wellenfunktion y und fiir die vektorielle Funktion 
(W,, Pe, Ys, Ys), und die Lésungen® des adjungierten* Gleichungs- 
system 


wots! OOO Mee 8 : 
apa ee PY pie le (31) 


haben die Eigenschaft (15) ebenfalls im allgemeinen nicht, soweit ich 
sehe. Denn nach (30) und (31) ist 


ROMEO ya ao AS Pay: ‘ 
Sapiba Woon? anne : 
= (KK®) p—2(Ky,) (Ky) +P(K Ky) + (524 iy —Pyil, 


was mit (15) nur dann tibereinstimmt, wenn 


(Kq) (Ky) = (KG) (Ky) + (F2K')-Giv—dv)] 62) 


ist: Nur solche Lésungen w von (30) und ® von (31), fiir die zugleich (32) 
gilt, haben die Eigenschaft (15). Eine Deutung von py als Wahrschein- 
lichkeits-Amplitude ist nicht ohne weiteres méglich, obwohl man 
p =y* als Lésung des adjungierten Gleichungssystems (31) wahlen ** und 
der Wellenfunktion y als , ihre Adjungierte‘‘ zuordnen kann: 


p=y*, (33) 
so daB dq (py) =dq(p*y) immer positiv ist. 


* (31) ist zu (30) adjungiert insofern, als 
s ko Aan (nee ko a0) kid’ bs KOE 
f [Ky So = vi) + B; (Kyi + aa = (Ke say = i) v at (Ke - aah) vi| 
[ele re S 
wre (Pyi t+ Vip) + 
a so [6($2¥) - (#2 a | + es io) 
dge 12 |” \oq, Og, |) * 2 | oq, v) - (oa, # vi 


ace ; ko a 
* Nach (20) is ae ; a S 
** Nach (30) ist ax p* = — Ky¥; Ba yt = — Ky*, fir}, = — yt; %, = — yt; 


ist. 


Ys = —y3; Py= +yz und p= + p* gilt also —— p= 4 Ky;; ee y,= + Ky, das 
adjungierte Gleichungssystem. Ox; OX; 
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8. Ein Gleichungssystem fiir W, a;, 8 und w, a, c 
A oder zwei bilineare Gleichungen fiir und w 
Nach den miBlungenen Versuchen in §6 und §7 verzichten wir dar- 
auf, /ineare Wellengleichungen fiir y und @ aufzustellen. 
Wir kénnen zeigen: Alle Lésungspaare [y, #] des Gleichungssystems 
(fiir p, Y; a, %;; B, B): 


BO ee eee shah 
Fy Ae die a, Ay; ee eh ELE): 
kos = es Key ew * = : 
Sinai te aa ea RETR: (34) 


besitzen die Eigenschaft (15); und dieses Gleichungssystem geht im Fall 
emmer Dimension (2 nur gleich 4), wenn man den Ansatz a,=1; &,=1 
macht, in eine Schrédinger-Gleichung fiir y und die adjungierte Schré- 
dinger-Gleichung fiir ~ tiber (die beide homogen linear sind). — In dem 
Gleichungssystem (34) mit 7=1... 4 kommen neben wy und @ die Funk- 
tionen «;, 8 und &,, B vor, die wie y und # Funktionen von (q; x,) sind. 
Eliminiert man die «; und «;, indem man die linke Gleichung der ersten 
Zeile (34) mit der linken Gleichung der zweiten Zeile (34) multipliziert 
und die Gleichung «;«;=1 beriicksichtigt: 


158 9) (52: y) =— (KP)(Ky), (35) 


und eliminiert man f und B, indem man zu der mit p multiplizierten 
rechten Gleichung der ersten Zeile (34) die mit y multiplizierte rechte 
Gleichung der zweiten Zeile (34) addiert und die Gleichung B +f =0 
beriicksichtigt : 


(je ke 7 -@ (2 ko 


Be darts Fe ent) = ERGY +P(KKY), (36) 


dann erhalt man mit (35) und (36) zwei in y und w homogen bilineare 
Gleichungen. Addiert man zu (36) das Zweifache der Gl. (35), dann sieht 
man, daB alle Lésungspaare [y, p] die Eigenschaft (15) haben: 


Kommcd 
Ox, O24; 


(py) = (KK) yp —2(K 9) (Ky) + PK Ky). (15) 


Die Lésungspaare [y,p] des Gleichungssystems (34) erfiillen also 
(vel. §5) die Forderungen 2. und 3. (§4), vorausgesetzt, daB 


iiberall und immer (py) 20 (19) 
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und daB 
zu Anfang (%4 = 0) tiberall faq) == erin = [4q@y)=0 (14’) 
ist. 

(19) ist dadurch gewahrleistet, daB nur Lésungspaare [y,p] mit 


~ =y* genommen werden; bei einem solchen Lésungspaar sprechen wir 
von der ,,Wellenfunktion y und ihrer Adjungierten p“. Da8 


p=y* (37) 
gesetzt werden kann, folgt daraus, daB der Ansatz 
w=Aet*®; H=Ae-* (A und « reell), (38) 


in (35) und (36) eingesetzt, zu zwei reellen Gleichungen fiir A und ¢ 
fihrt. — Ubrigens sieht man an (34), daB mit #=y* 


Oy =— aT; Gy = — 0; Gy = — ag Gy = tap (39) 
und 
| po+proap (40) 
wird. 
Im Fall ezmey Dimension (2 nur gleich 4) folgt aus (34) und (8), wenn man den 
Ansatz 


X= 1; a, = 1 (41) 
macht, und wenn man 


fit K’ (q; ¥;) = H’(§); t); top E 
umbenennt: 
ho ho ho 
—— »y = — Hy; : = 
ait) * Waly Topepiageey ? SK etaely (42) 
ue eo Ts Ro RO. 4H 
a(ét) * ian eS Clee 
mit 
hoi ler ei h 0 
H = — pees Dee inc a “(Ea #\ , . 
om (|; ale je) tH uD: H’ reell; (43) 
y ist jetzt eine Funktion der Koordinaten & und der Zeit t. Aus (42) folgt 
h 0 h 0H 
i Ol yp=—Hy; — = a Y= + Oy: 
eM ic oe as (44) 
i ae Y; game ys i= = OY, 
also fiir y die Schrédinger-Gleichung 
h oa ; 
ers Hy mit H nach (43) (44a) 
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und fiir w die adjungierte Schrédinger-Gleichung 


, 


ie kone Py 
= ae THY: (44b) 
ferner sieht man, daB 
h OH hk OH, 
eo (45) 


ist oder (dort wo y= 0 ist) gesetzt werden kann. 


Von dem Ausdruck fiir K abgesehen, kommen beide in I, §3, Anm.* 
genannten Bauarten einer Wellengleichung: 


oo? 904 ’ 
(ira on t¥]y=0 (62 
r=1 Zh 
und 
k a , , 
{> an t VK by =0, aby 


neben anderen Gleichungen, in dem Gleichungssystem (34) vor: Mit 
y,=—ia, (46b) 
ist (6b’) die linke Gleichung der ersten Zeile (34): 


Rating sites 
poe a, Ky, (47b) 
und mit 
J, = +48, (46a) 
ist (6a’) die Gleichung 
é, 42 yw ——Ky, (47a) 


die aus den zwei in (34) vorkommenden Gln. (47b) und &,«,=1 folgt. 
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Infrared Active Modes of Cubic Strontium Titanate 


By 


B.D. SILVERMAN and G.F. KosteErR* 


With 1 Figure in the Text 
(Received August 12, 1961) 


It is shown that there are nine optically active modes of SrTiO, and not twelve 
as stated by NARAYANAN and VEDAm in a previous article in this Journal. 


* 


In a recent publication in this Journal by NARAYANAN and VEDAM! - 
entitled ‘‘Raman Spectrum of Strontium Titanate,” the authors state 


NG net al ba 


ON 


o7 


Nice aelame 


Fig. 1. Inequivalent Atoms of the 
Perovskite Unit Cell. @ Stron- 
tium, + Titanium, © Oxygen 


that contrary to the results of Last ?, 
the fifteen degrees of freedom of the 
perovskite unit cell fall under the same 
symmetry type /,. The purpose of this 
short note is to show that Last’s original 


conclusion concerning the infinite wave- 
length modes of the perovskite  struc- 
ture is correct; namely, that twelve of 


the modes belong to the infrared active 
symmetry type #,, and three of <the 
modes to the torsional infrared inactive 
species Fy,,. 


The inequivalent atoms in the unit cell are labeled in Fig. 4. The 
characters of the transformation matrices for an arbitrary displacement 
of the inequivalent sublattices are 


Ey 4% x) =— 15 
C4) =3 ~(60S,) =—3 
Cae X%(30,) =5 

3) =0 1(8S.) =0 

2) =—3 x (604) =3. 


* The portion of this work performed by G. F Koster was supported in part 
by the Office of Naval Research. 

1 NARAYANAN, P.S., and K. Vepam: Z. Physik 163, 158 (1961). 

2 Last, J.T.: Phys. Rev. 105, 1740 (1957). 
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The reduction into the number of irreducible components is obtained 
from 


N, = as 221"(8) x(g)- 


N,, 1s the number of times the m-th irreducible representation appears 
in the reduction. The sum is over all symmetry elements g of the cubic 
group. 

Performing the reduction one obtains 


Np, = 4, Ney, = 1, Ny, =O (w= Fy sty) - 


Subtracting the irreducible component associated with the translation 
we conclude that the twelve vibrational degrees of freedom consist 
of three triply degenerate modes of the infrared active species F,, and 
one triply degenerate infrared inactive mode of the species F,,,. 
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Ionisation und Zustandsgleichung eines Plasmas 
unter hohen Drucken und Temperaturen 
Von 
K.H. SCHRAMM 
Mit 12 Figuren im Text 
(Eingegangen am 2. Juni 1961) 


Es wird der Zustand eines thermischen Plasmas im Zustandsbereich: 10* °"K< T< 
108 °K und p<108 at diskutiert. In diesem Bereich hangt der lIonisationsgrad 
explizit nicht nur von der Temperatur, sondern auch vom Druck ab. Diese Druck- 
ionisation und ihre Konsequenzen in Verbindung mit der thermischen Ionisation 
auf den Zustand des Plasmas werden fiir ein vereinfachtes Modell eines Wasserstoff- 
plasma untersucht. Dabei wird sowohl der Fall nicht entarteter, als auch derjenige: 
hoch entarteter Elektronen diskutiert. 


1. Einleitung 


Bei der Diskussion hochionisierter, thermischer Plasmen setzt man 
im allgemeinen entweder vollstandige Ionisation voraus, oder aber be- 
schrankt sich auf Plasmen geniigend niedrigen Druckes, bei denen man 
die Ionisation durch Kompression (,,Atomzerquetschung‘‘) gegeniiber 
derjenigen durch Aufheizung vernachlassigen kann. Der dazwischen 
liegende Zustandsbereich teilweiser Ionisation, in dem der Ionisations- 
grad sowohl von der Temperatur als auch vom Druck abhingt, war 
langere Zeit relativ bedeutungslos, da er im Laboratorium nicht erreicht 
wurde. Nachdem jedoch Arbeiten aus neuerer Zeit! den Schlu8 zu- 
lassen, daB es experimentell mittels implodierender Hohlladungen ge- 
lungen ist, Hochtemperaturplasmen mit Drucken von einigen Millionen 
Atmospharen zu erzeugen, riickt dieser bisher vernachlassigte Druck- 
bereich teilweiser Atomzerquetschung mehr in denBlickpunkt des Inter- 
esses, 

Die folgenden Ausfiihrungen beziehen sich auf Plasmen bei Tempera- 
turen von 104°K bis etwa 10°°K und Drucken bis etwa 108 at. Sie 
beschranken sich auf die Berechnung des Ionisationsgrades und der Zu- 
standsgréBen eines wasserstoffaihnlichen, vereinfachten Plasmamodells 
im thermischen Gleichgewicht in Abhangigkeit von Druck und Tem- 
peratur. 

Abschatzungen iiber das Verhalten der Materie unter sehr hohen 
Drucken und Temperaturen finden sich in einer alteren Arbeit von 


' Fower, C.M., W.B. Garn and R.S. Carp: J. Appl. Phys. 31, 588 (1960). 
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Hunp?. Fiir den hier gewahlten Zustandsbereich besagen diese, daB 
man es nur mit nichtrelativistischen Gasmischungen aus neutralen 
Atomen, Ionen und Elektronen zu tun hat, bei denen die Elektronen- 
komponente mehr oder weniger stark entartet ist. Der Beitrag des 
Strahlungsdruckes zum Gesamtdruck fallt nicht allzu stark ins Gewicht, 
so daB er hier unberiicksichtigt bleiben kann. 

Setzt man, was im folgenden stets geschehen soll, thermisches Gleich- 
gewicht voraus, so laBt sich das Ionisationsgleichgewicht zwischen neu- 
tralen Atomen, Ionen und Elektronen nach den Gesetzen der Thermo- 
dynamik berechnen. Dabei geht die Ionisationsenergie als charakte- 
ristischer Parameter in die Gleichungen ein. Setzt man sie als druck- 
bzw. dichteunabhangig voraus, so erhalt man auf diese Weise bei nicht 
entarteter Elektronenkomponente die bekannte Ionisationsformel nach 
SAHA. 

Mit zunehmender Dichte wird die effektive Ionisierungsspannung 
eines Atoms im Innern eines Plasmas merklich niedriger als der ent- 
sprechende Wert des freien Atoms. Diese Erniedrigung der Ionisierungs- 
spannung ist experimentell erwiesen und wurde von ECKER und WEIZEL 
theoretisch diskutiert?. Die nach ihnen berechnete Druckabhangigkeit 
der Ionisierungsspannung erméglicht im folgenden die Diskussion der 
Druckabhangigkeit des Ionisationsgrades. 

Bei dieser soll es in erster Linie auf ein qualitatives Verstandnis der 
Erscheinungen ankommen, so daf der Anwendungsbereich benutzter 
Naherungsgleichungen nicht allzu eng gefaBt zu werden braucht. 


2. Die partiellen ZustandsgréfBen fiir lonen, Atome 
und Elektronen 


2.1. Die Systeme der Ionen und der Atome. Als dasjenige Gas, dessen 
Zustand untersucht werden soll, sei atomarer Wasserstoff gewahlt. Dies 
hat den Vorteil, daB man es dann nur mit freien Elektronen, neutralen 
Atomen und Protonen als einfach ionisierten Ionen zu tun hat. Dabei 
seien Ionen und Elektronen jeweils fiir sich als kraftefreie Gase schemati- 
siert und die Coulombschen Wechselwirkungen zwischen beiden Teilchen- 
systemen lediglich pauschal durch Einfiihrung einer zusatzlichen po- 
tentiellen Energie (= Ionisierungsenergie) beriicksichtigt. 

Unter dieser Annahme gehorcht das System der Ionen der Zustands- 
gleichung des idealen Gases: 


b,=n;-k-T (1a) 


(p; = Partialdruck der Ionen; m; = Teilchendichte der Ionen; k = Boltz- 
mann-Konstante; T = absolute Temperatur). Neben dem Begriff des 


2 Hunp, F.: Ergebn. exakt. Naturw. 15, 189 (1936). 
3 Ecker, G., u. W. WEIZEL: Ann. Phys. 17, 126 (1956). 
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Partialdruckes p; sei der Begriff einer ,,partiellen Entropie“ s; einge- 
fiihrt. Es sei dies die im Mittel auf ein Ion entfallende Entropie, wenn die 
Ionen das zur Verfiigung stehende Plasmavolumen alleine ausfiillen 
wiirden und dabei die Teilchendichte 7; hatten. Sie berechnet sich nach 
der Formel von SACKUR und TETRODE zu: 


2+2-m;-k- T)2 eb 
s; =k - In! ae (1b) 
(m; = Ionenmasse; e¢ = Grundzahl der natiirlichen Logarithmen; h = 
Plancksches Wirkungsquantum). 
Die neutralen Atome gehorchen bei hinreichend geringer Dichte der 
gleichen Zustandsgleichung wie die Ionen: 
(2-0-m,-k-T)8- 


Aepeignk aL; b) So erin ee 


(2) 
(Po, No, So» My Sind die den ;, ”;, s;, m; entsprechenden Zustandsgr6Ben 
der Atome). : 

Da Ionen und Atome praktisch identische Massen haben, so kann 
man: 


hy =m; = fom (3) 


setzen, wobei m die Elektronenmasse und {= 1836 ein konstanter 
Zahlenfaktor ist. 

Bei héherer Teilchendichte nu) zeigt das System der Atome Ab- 
weichungen vom idealen Gasgesetz (2), die hier wegen der vorausge- 
setzten hohen Temperaturen in erster Linie durch das endliche Eigen- 
volumen der Atome bedingt sind. Solange dieses klein ist gegeniiber dem 
zur Verfiigung stehenden Raumvolumen, benimmt sich das Atomgas 
wie ein ideales Gas nach Gl. (2). Dementsprechend seien die Gln. (2) 
solange als naherungsweise richtig angesehen, wie fiir die Eigenvolumina 
Vy der in 1 cm? befindlichen m) Atome 4 - % - vp 0,1 gilt. (4-19 - v9 =1 
entsprache etwa der engstmdglichen Packung der Atome.) Setzt man 
das Wasserstoffatom als kugelf6rmig voraus mit einem Radius, der 
gleich demjenigen der innersten Bohrschen Bahn ist, so folgt damit als 
Bedingung fiir die naherungsweise Giiltigkeit der Gln. (2): 


My = 4-10" cm. (4) 


Diese verlangt nicht notwendigerweise eine geringe Gesamtdichte des 
Plasmas; sie ist auch dann erfiillt, wenn letztere zwar groB, gleichzeitig 
aber der Ionisationsgrad so hoch ist, daB kaum noch neutrale Atome vor- 
handen sind. Entsprechende Abschatzungen fiir das System der Ionen 
eriibrigen sich hier, da diese wegen des sehr viel kleineren Protonen- 
radius erst in Druck- und Temperaturbereichen eine Rolle spielen, die 
iher nicht mehr zur Diskussion stehen. 


4 Vgl. z.B. SoMMERFELD, A.: Thermodynamik und Statistik. Wiesbaden 1951. 
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2.2. Das System der Elektronen. Die freien Elektronen gehorchen als 
Folge des Paulischen AusschlieBungsprinzips der Fermi-Statistik und 
bésitzen daher eine andere Zustandsgleichung als die aus der klassischen 
Boltzmann-Statistik flieBende ideale Gasgleichung (1) bzw. (2). Diese 
Abweichung (,,Entartung‘‘) des Elektronengases vom klassischen idealen 
Gas ist umso gréBer, je niedriger die Temperatur und je hdher der 
Druck ist. Aus mathematischen Griinden beschranken sich die folgenden 
Berechnungen auf die beiden idealisierten Grenzfalle vollstandiger Ent- 
artung und vdlliger Nichtentartung, deren Giiltigkeitsbereiche sich 
leicht abschatzen lassen: 

Die Grundgleichungen fiir das Elektronengas nach der Fermi-Statistik 
lauten?: 


OTA ED TENE 
a) p= SY eT -y(@), | 


aa REINS : 
Bi) ayes eat a 1d Prey Hage 


— (6) 
c) x(a) =F fin(t +e“). Yea, 


4d. =a (S-beta-k- Ton) 


(p., %., S, sind die den #;, ;, s; entsprechenden ZustandsgréBen der 
Elektronen). Der Ausdruck fiir y(«) nach Gl. (5c) enthalt bereits einen 
Faktor 2, der der doppelten Méglichkeit der Spineinstellung der Elek- 
tronen Rechnung tragt. 

Durch Elimination des Parameters «, der ein MaB ist fiir die freie 
Enthalpie des Einzelelektrons, erhalt man aus den Gln. (5) eine funktio- 
nale Abhangigkeit: £,=,(n,, T), die sich jedoch nicht in geschlossener 
Form darstellen 1aBt. 


Im Grenzfalle bedeutet: 


a< —1: starke Entartung 
a => +1: schwache Entartung. 
Im Falle starker Entartung erhalt man nach naherungsweiser Aus- 


fiihrung der Integration in Gl. (5c) und anschlieBender Elimination 
von « aus den Gln. (5a) und (5b) nach SOMMERFELD%): 


a (2 k2. T2 
a) =f (ti 2 +...), 
ee Secraie ie Depis 6 
b) 20 — read Vie n,), (0) 
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Solange der zweite Term in Gl. (6a) klein ist gegentiber Eins, ist das 
Elektronengas praktisch vollsténdig entartet und gehorcht den Zu- 
standsgleichungen?: 


a) p,= tae | 3 -n,) 5 b) 5 = mE (AY (7) 


15:m 8:2 h2 Sane 


Dementsprechend seien die Gln. (7) solange als naherungsweise richtig 
angesehen, wie 


ist. Dies fiihrt numerisch auf die Bedingungen: 
p,=21-Tidyn-cm™, wenn T in °K. (8) 


Im Falle schwacher Entartung ist: e~*~'<(1 fiir alle positiven ¢. Man 
kann dann den Logarithmus im Integranden der Gl. (5c) nach TAYLoR 
entwickeln und die Integration so naherungsweise durchfiihren. An- 
schlieBende Elimination von « aus den Gl. (5a) und (5b) ergibt: 


1-2 gay... 
p,=n,-k-T- y2 = (9) 
4———-e “4+-:-- 


Solange der zweite Term im Zahler und damit auch derjenige im Nenner, 
klein ist gegentiber Eins, ist das Elektronengas praktisch véllig nicht- 
entartet und gehorcht den Zustandsgleichungen des idealen Gases: 


i! 
ye ee ee a s, =k In 2 en (10) 


Dementsprechend seien die Gln. (10) solange als naherungsweise richtig 
angesehen, wie: 


ist. Dies fiihrt numerisch auf die Bedingung: 
20,38: Tidyn-cm-*, wenn Tin°K. (14) 


Der Faktor 2 in Gl. (10b) gegeniiber den analogen Gln. (1b) und (2b) 
riihrt von der doppelten Méglichkeit der Spineinstellung der Elektronen 
her. 


3. Das Ionisationsgleichgewicht 


3.1. Die totalen ZustandsgréBen des Plasmas. Aus den oben einge- 
fiihrten partiellen ZustandsgréBen der Atome, Ionen und Elektronen 
lassen sich die totalen ZustandsgréBen des Plasmas berechnen. Dessen 
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Druck # ist gleich der Summe der Partialdrucke 
Po Pot Pres (12a) 


wahrend die partiellen Entropien gerade so definiert worden waren, daB 
sie sich ebenfalls additiv zur Gesamtentropie 


S= MNS) +1; 5; + 


S; (12b) 


des Plasmas pro Volumeneinheit zusammensetzen. Fiir die innere 
Energie « des Plasmas pro Volumeneinheit gilt dann unabhangig vom 
Entartungsrad der Elektronen: 


u=3-p+n,-E, (13) 


wobei FE die auf ein Elektron bezogene Ionisationsenergie ist. Fiir das 
freie Wasserstoffatom hat diese den konstanten Wert: 


E; =13,595 eV = 21,752 -10 erg. (14a) 


Befindet sich dagegen das Atom im Plasmaverband, so verringert sich, 
wie eingangs schon dargelegt, infolge der Wechselwirkung mit den 
Nachbarionen die effektive Ionisierungsspannung E mit wachsender 
Ionendichte m;. Dieser Effekt laBt sich nach EcKER und WE1zEL? durch 
die Gleichung: 


ee 
beschreiben. (¢ = elektrische Elementarladung; 7,—=mittlerer Ionen- 
abstand; D= Debyesche Abschirmkonstante; « =1,76 = mittlere Made- 
lung-Konstante.) 

In GL. (14b) bedeutet der erste Term in der Klammer die Wechsel- 
wirkungsenergie der Ladungstrager, wie sie sich bei Vernachlassigung 
der Debyeschen Polarisation berechnen wiirde, wahrend der zweite die 
Korrektur durch letztere wiedergibt. Allerdings diirfte bei sehr hohen 
Teilchendichten dieses Korrekturglied den Beitrag der Polarisation nicht 
mehr richtig wiedergeben, so daB man auch keinen gréBeren Fehler be- 
geht, wenn man es ganz fort laBt, was die mathematische Behandlung 
wesentlich vereinfacht. Einen Fehler prinzipieller Art begeht man dabei 
zaudem nicht, da die Debye-Polarisation gleichsinnig wirkt wie die 
elektrostatische Wechselwirkung und die Ionisierungsspannung nur 
noch weiter verkleinert. 

Den folgenden Betrachtungen wird daher das Modell eines Wasser- 
stoffplasmas zugrunde gelegt, das keine Debye-Polarisation zeigt, dessen 
Ionisierungsspannung sich also entsprechend Gl. (14b) zu 


E= E,;—3,52- 6. n} (14c) 
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berechnet. Dieses Modell verhalt sich im Grundsatzlichen genau so wie — 
ein reales Wasserstoffplasma. 

Neben den Zustandsvariablen Druck # und Temperatur T wird im 
folgenden die Massendichte @ bzw. die Nukleonendichte ” benutzt: 


=f-m-n; N= Ny +N;. (15) 


Da ein Wasserstoffion nur einfach ionisiert sein kann, so ist 


=. (16) 


Charakteristischer Parameter fiir das Mischungsverhaltnis der Atome, 

Ionen und Elektronen im Plasma ist der Ionisationsgrad x: 
Nj 

i (47) 

Der Gleichgewichtszustand eines Plasmas bei vorgegebener Temperatur 

und vorgegebener Dichte ist dadurch gekennzeichnet, daB dort die freie 

Energie F: 

F=u—T xs (18) 


des Plasmas pro Volumeneinheit als Funktion des Ionisationsgrades ihr 
Minimum annimmt: 

OR 9 

(), = (19) 

3.2. Das Ionisationsgleichgewicht bei nicht-entarteter Elektronen- 

komponente. Wenn das System der Elektronen fast véllig nicht-entartet 

ist, so gehorcht es den Gln. (10). Druck # und Entropie s des Plasmas 

berechnen sich dann in einfacher Weise aus den Gln. (1), (2), (40) und 

(12). Damit ergibt sich weiter fiir die freie Energie F nach den Gln. (13), 

(14c) und (18) 


F => (1m +2m,)-b- T +n,(E;— 3,52: 62 ni) — 
seit T-{ (ne er ee 


hs 


ae - (no +n,) -Inf — m)- Inn, — 2-n,-Inny} 


F 


—+n,;-In2+ (20a) 


bzw. wenn statt m) und m; nach Gln. (15) und (17) die Variablen x und n 
eingefiihrt werden: 


++ %+ EB, — 3,52 + 8% nb. x8, 
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Durch partielle Differentiation nach x und Nullsetzen der Ableitung ent- 
sprechend Gl. (18) enthalt man fiir den Gleichgewichtszustand, wenn 
man statt x und wieder m, und »,; einfiihrt, 


14,08 1 
nN 


Nn; (2-a-m-k-T)? fie ee ea Fg 
Ce >. we 
Ng 2 7a exp oT ). (21) 


Fir gentigend kleine Ionendichten 1; geht diese Gleichung in die klas- 
sische Ionisationsformel nach SAHA® iiber. 


3.3. Das Ionisationsgleichgewicht bei entarteter Elektronenkompo- 
nente. Wenn das System der Elektronen fast vollstandig entartet ist, 
so gehorcht es den Gln. (7). Druck # und Entropie s des Plasmas be- 
rechnen sich dann in einfacher Weise aus den Gln. (1), (2), (7) und (12). 
Damit ergibt sich weiter fiir die freie Energie F nach den Gln. (43), 
(14c) und (18): 


ee ve 
ae . h -( 3 yen} n,- E;—3,52-6%- ni — 


8-7 
he Tyh-e8 
— BTL (tg +n) -n ae a pie 5 (ny +m) -Inf—_ ¢ (22a) 
1 8x\i m-h-T 
— fy In thy — m5 -In m5, + mp 2 (E) wae S \ 


bzw. wenn statt m) und m,; nach Gln. (15) und (17) die Variablen x und 
n eingefiihrt werden: 


| 
T 


Pan kT. {(1—x)-In(t—x) $x-Inx—1—In 2 ETT 


d 7 3 Ba 0 ae es ; 
oL noe : 2-62. 3. x84 Ee ( y: aie — Do 
= i— 3,9 tS 40) bar ( ) 


—(232)) at ee ne. x3. 


Durch partielle Differentiation nach x und Nullsetzen der Ableitung ent- 
sprechend Gl. (19) erhalt man fiir den Gleichgewichtszustand, wenn 
man statt x und wieder m, und n, einfihrt, 


14,08 Dyk Sah aes 
ae vole “im ste Be el 


badly He Be 
Ae 


a 
4 2) 2 


Dabei konnte noch das von der Entropie herriihrende Glied, der voraus- 
gesetzten starken Entartung wegen, vernachlassigt werden. 


5 Vel. z.B. Unsoip, A.: Physik der Sternatmospharen. Berlin-Goéttingen- 
Heidelberg: Springer 1955. 
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4. Zustandsgleichung und Isothermen des Plasmas 


4.1. Zustandsgleichung und Isothermen bei nicht-entarteter Elek- 
tronenkomponente. Zur Diskussion der Isothermen nach Gl. (21) fithrt 
man zweckmaBigerweise die HilfsgréBe « 

_ 14,08 & i 
On, X) = oes ni» x8 (24a) 
als Parameter ein. Mit dieser lautet Gl. (21), wenn man wieder my und n; 
nach Gln. (15) und (17) durch und x ersetzt: 


(2-m-m-+k- TT) Ee 


N+ x2 =D). a (1 x) . on i bo ee | (24b) 


Durch Elimination von n folgt aus den Gln. (24) 


bbe, hal ®, yxpwnp ag quel Qin mat biaD) ee aiaie paren 
(> Toe aa é ge 73 (4 — x)-e (49) 


und weiter durch Aufldosen nach x: 


7 ee BUN 
x(a, T) = a se Oe hea oat Oy 
p-8u. ghT 4 9.(]/2°2™ 
a®-e é€ +2 (|/ kT =a 
Damit berechnet sich ” nach Gl. (24b) zu: 
a 9-k-T \3 
Bede x(x, T) -( eee} : (26b) 


Fiir den Druck # erhalt man daraus nach Gln. (1), (2), (10), (12a), (15) 
und (17 

cd p(a, T) =n(a, T)- [1 + x(a, T)]-k-T (26c) 
und fiir die Massendichte @ nach Gl. (15) 


o(a, 7) =n(a, T) =f -m: (26 d) 


Die Gln. (26) sind die Zustandsgleichungen des Plasmas in Parameter- 
darstellung mit « als Parameter. 


Die Isothermen nach Gln. (26) besitzen in bestimmten Temperatur- 
bereichen Extremalstellen, die wie diejenigen eines van-der-Waals- 
Gases eng mit dem Auftreten von Phasenspriingen zusammenhangen. 
Diese Erscheinung wird weiter unten am Beispiel einer speziellen Iso- 
thermen diskutiert; hier soll zunachst nur derjenige Temperaturbereich 
abgegrenzt werden, in dem iiberhaupt solche Extrema auftreten kénnen. 
Die Frage, ob diese dann auch wirklich noch in den Giiltigkeitsbereich 


der Gln. (26) fiir das nicht-entartete Gas fallen, soll dabei zunichst 
offen bleiben. 
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Die Isotherme ~=£(0) im p-0-Diagramm besitzt Extrema an den 
Stellen pp =f (mp), fiir die nach Gl. (26d) 


dp 
und damit nach Gl. (26c): 
d 
1+ Hy + 19 -(S) —0 aes AT) 
ist. Aus den Gln. (24) folgt nach langerer Rechnung: | 
ax - Dee (1 — x) + (1—«) 
dn — n «#x#+(1—-*)+(2—a)° 27) 


Einsetzen in Gl. (27b) ergibt: 
Sie = 
teeter (27d) 
Uber die Gin. (26) erhalt man damit fiir den Parameterwert %) an den 
gesuchten Extremalstellen p, 


-2,0 “45 -40 -O5 a log(a-2) 
Fig. 1 [zu Gl. (28b)]. Die Hilfsfunktion f («) 


Die Funktion /(«) ist in Fig. 1 dargestellt und c(7) in Fig. 2. Erstere 
wurde dabei auf «-Werte mit: « 22 beschrankt, da fiir «)<2 der Ioni- 
sationsgrad x, nach Gl. (27d) negativ wiirde, was physikalisch unsinnig 
ware. In diesem Bereich besitzt die Funktion f(x) ein Maximum fiir 


tin = SAM — 9,54858; — f(tty) = 4,9429- 10° (29) 


GréBere Werte als f(«,,) werden von ihr nicht angenommen. Nach 
Gl. (28a) bedeutet dies, daB alle Isothermen mit: 
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c(T) > 4,3429 - 10% keine Extrema der besprochenen Art besitzen; 
diejenigen mit: c(T)<4,3429-10-% haben je ein Minimum und ein 
Maximum, welche bei der Isothermen mit: c(7T) =4,3429-10% zu 
einem Wendepunkt zusammenriicken. Nach Fig. 2, entsprechend 
Gl. (28c), besagt dies: 

Die Isothermen: T7<15920 °K und T =1,15 - 107 °K besitzen genau 
zwei, alle iibrigen itiberhaupt keine Extrema a. 

Im Unterschied zu den van-der-Waals-Isothermen kann nicht nur 
die Funktion =f(m), sondern auch deren Kofunktion: =m/(f) 
Extremalstellen «,, besitzen. Fiir diese 
erhalt man aus den Gln. (26) die 
Bedingung: 


f (Xoo) = 3° ¢(T), (30) 


wobei sich f(x) und c(T) wiederum, 
nach Gln. (28) berechnen. In 4hn- 
licher Weise wie oben folgt: 

Die Isothermen: T<17400°K und 
T = 0,708 - 107°K besitzen genau zwei, 
alle tibrigen iiberhaupt keine Ex- 
ELEMNANCEn 

Demnach haben alle Isothermen 
mit Extrema vom Typ a, auch 
solche vom Typ «,, aber nicht um- 


gekehrt. 
Interessanterweise gibt es dem- 
4 4201 5 6 log7 770609 Nach zwei voneinander getrennte 


Fig. 2 [zu Gl. (28c)]. Die Hilfsfunktionc (T) Lemperaturbereiche, in denen die 
Isothermen des Plasmas Extremal- 
stellen aufweisen, in denen also mit der Méglichkeit von Phasenspriingen 
gerechnet werden mu8. Als Prototyp einer Isothermen im unteren 
Bereich wird weiter unten diejenige mit: ZT =13000°K diskutiert. 
Isothermen des oberen Bereiches dagegen interessieren im Rahmen 
dieser Untersuchungen nicht, da deren Extrema in Druckbereiche 
fallen, die hier nicht mehr zur Diskussion stehen. Die Extrema der 
Isothermen: T=2,5-107°K beispielsweise liegen bei: 2-10'* at und 
1744 0a: 


4,2. Zustandsgleichung und Isothermen bei hoch entarteter Elek- 
tronenkomponente. Zur Diskussion der Isothermen nach Gl. (23) fihrt 
man zweckmabigerweise die Hilfsfunktion 


K(x, T) = nb. x8 . (31a) 
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ein. Mit dieser und den Abkiirzungen 


A === a (; =n == 5,8311 ci 1.07772 fi cm’ 4 S72 


2 NO TE m 
14,08 aan) 
B=——.- e? =1,0813 - 1078 g- cm? <s? 
2) 
lautet Gl. (23): 
A-K2_-B.K+E,—k-T-n—— <0, (32) 
Auflésung nach K ergibt: 
2 eae: B\ 1 ey 
K(x, T) eV |B: ke TInt (33a) 


Fir den zugehorigen Druck # gilt nach Gln. (1), (2), (7), (12a), (45), 
(17) und (31a) 
p(x, T) = 


BG DE k-T+2.A-[K(x,T)) (33 b) 


und fiir die Massendichte @ nach Gln. (15) und (31a) 


wa(a, iis 
Qe) See DP pm. (330) 

Der zweite Term rechts in Gl. (33b) ist der Partialdruck p, der Elek- 
tronen. 

Die Gln. (33) sind die Zustandsgleichungen des Plasmas in Para- 
meterdarstellungen mit dem Ionisationsgrad x als Parameter. 

Nach Gl. (33a) entsprechen nur solche x-Werte reellen Zustanden, 
fiir die der Radikand der Wurzel positiv ist. Fiir den Ionisationsgrad x 
bedeutet dies die Einschrankung 


1 


B? ot, 
| pe) ye ele 
ey : kT 


<< . Zs 
0S Ag A0K, 


(34) 
1+e 


Die Grenzkurve x, = x,(T) ist in Fig. 3 eingezeichnet. Man erkennt, daf 
bei héheren Temperaturen nur noch eine teilweise Ionisierung des 
Plasmas méglich ist (vorausgesetzt, daB die Elektronenkomponente 
dort tiberhaupt noch so hoch entartet ist, daB das Plasma den Gln. (33) 
gehorcht). 

Diese Erscheinung hat ihre physikalische Ursache in dem Anwachsen 
der Nullpunktsenergie der freien Elektronen mit steigendem Druck bei 
gleichzeitig absinkender Bindungsenergie der gebundenen. Sobald 
beide Energiewerte einander gleich geworden sind, ist eine weitere 
Ionisation durch Druck bei vorgegebener Temperatur nicht mehr 
méglich. Allerdings wird der Begriff des freien Elektrons und damit 
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auch derjenige des Ionisationsgrades tiberhaupt fragwiirdig, sobald 
freie und gebundene Zusténde der Elektronen einander energetisch 
gleich werden. Fiir das hier zur Diskussion stehende Wasserstoff- 
Plasma-Modell bleibt diese Problematik jedoch praktisch gegenstandslos, 
wie im folgenden gezeigt wird. 

Der Anwendungsbereich der Zustandsgleichungen (33) wird durch 
die Bedingung Gl. (8) begrenzt. Mittels der Gln. (31) formt sich diese 
um zu: 

kT 


Ke ap5 25 al (35) 
und weiter nach Gl. (33a) 


B\? &E; eS 1 kT B 
+ \/(4)- 4+ A In *=* 32,5323 A — 3 G55) 


Die rechte Seite dieser Gleichung 
verschwindet fiir 7 = 7, mit 


Ty = 56647,5 °K. — (35c) 


ie Sie ist positiv fiir 7> 7) und nega- 


tiv fir T<T,. Die linke Seiteides 
Gl. (35b) hat dasselbe Vorzeichen 
wie die Wurzel in Gl. (33a); sie ist 
positiv, wenn K nach Gl. (33a) vom 
Typ K, und negativ, wenn K vom 
Typ K_ ist. 

Man hat daher, entsprechend den 
méglichen Vorzeichen in Gl. (35b) 
vier Falle zu unterscheiden: 


096 


OY 


Q2 


I. Linke Seite positiv, rechte 
Seite positiv d.h.: AK ist vom 
lyp».4&, und, Ds+ a, -4; Darmuaise 


Fig. 3 [zu Gln. (34) und (36a)]. Wertbereich d < ae 
iiptiedaneadas » “Gl. (35b) fiir alle méglichen x er- 
fiillbar. 


II. Linke Seite positiv, rechte Seite negativ, d.h.: K ist vom Typ K, 
und T7< 7. Dann ist Gl. (35b) nur fiir solche x erfiillbar, fiir die 


0 


——— 
4 een 6 log 7 


,a = (36a) 


E; — 2,5323-B A 
1-4 exp(2,5323¢-4 Bt 3 VA) 


ist. 
III. Linke Seite negativ, rechte Seite positiv, d.h.: K ist vom Typ 
K_ und T> 7. Dann ist Gl. (35b) itiberhaupt nicht erfiillbar. 
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IV. Linke Seite negativ, rechte Seite negativ, d.h.: K ist vom Typ 
K_,und T<7j. Dann ist Gl. (35b) nur fiir solche »% erfiillbar, fiir die 


ee bs (36b) 

ist. 
Die Grenzkurve x* = x*(T) ist in Fig. 3 eingezeichnet. Der Exi- 
stenzbereich der Funktionen K,(x, 7) und K_(x, T) lat sich ent- 
sprechend den vorstehenden Betrachtungen leicht aus Fig. 3 erkennen: 


K(x, T) entspricht einem reellen Plasmazustand: links von der 
Geraden T= 7, fir allews x,, rechts von der Geraden T = 7, fiir alle 
BSE. 

K_(x, T) entspricht einem reellen Plasmazustand: links von der 
Geraden T = 7) fiir alle x in x*< x<x,, rechts von der Geraden T = T, 
nirgends. 

Damit ist auch der mégliche Wertebereich fiir den Parameter x 
fixiert. 

Man erkennt, da8 die Grenzkurve: x =%, maximaler Ionisation, 
wie schon angedeutet, fiir das gewahlte Plasmamodell praktisch be- 
deutungslos bleibt. Rechts von der Geraden: T = 7) namlich fallt sie 
ohnehin nicht mehr in den Bereich der entarteten Elektronenkompo- 
nente und links von ihr weicht sie praktisch nicht von der Geraden 
x =1 fiir vollstandige Ionisation ab. 


Innerhalb dieser Existenzbereiche fiir das Plasma mit entarteter 
Elektronenkomponente besitzen diese Isothermen nach Gln. (33) im 
Gegensatz zu denjenigen nach Gln. (26) keine Extremalstellen, wie sich 
mit einiger Rechnung beweisen 1aBt. 


5. Die 13000 °K-Isotherme 


5.1. Der Isothermenverlauf bei nicht-entarteter Elektronenkomponente. 
In Fig. 4 und § ist die nach Gln. (26) berechnete Isotherme p = # (1/0) 
dargestellt, in Fig. 6 die Isotherme x=x(1/e). Die Punkte A, B, C 
und D entsprechen den Extremalstellen der Isothermen = (@) bzw. 
o=o(p). Fiir sie, sowie fiir den ebenfalls eingezeichneten Punkt EF 
gilt numerisch: 

Da Druck # und Dichte @ eines Plasmas einander umkehrbar ein- 
deutig zugeordnet sein miissen, kénnen einige Kurvendste der darge- 
stellten Isothermen nur labilen Gleichgewichtszustanden entsprechen, 
die im allgemeinen nicht realisierbar sind. Um festzustellen, welche 
Kurvenaste stabil sind, hat man deren Entropie zu berechnen. Bei 
vorgegebener Dichte namlich stellt sich im Zweifelsfalle derjenige Druck 
ein, der dem Zustand hoéherer Entropie als dem statistisch wahrschein- 
licheren entspricht. 

Z. Physik. Bd, 165 24 
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Fig. 4 [zu Gln. (26a—d)]. Die Isotherme T= 13000 °K im #-V-Diagramm 
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Tig. 5 [zu Gln. (26a—d)]. Die Isotherme T=13000°K im p-V-Diagramm 
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Fig. 6 [zu Gln. (26a—d)]. Tonisationsgrad x in Abhingigkeit von der Dichte o fiir 13000 °K 
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Tabelle 1 
OED fuace cs lace. GEM a 
Punkt -3 1 (cmt dyn 
un a x n (cm-*) 4 : (Ss ) 
A 2,0164 0,01605 6,2964 + 1022 9,5676 11,477 - 101° 
B 2,0335 0,01647 6,2961 + 1022 9,5680 11,481 - 101° 
C 4,115 0,509 93 1,6848 - 1022 35,8 4,56 - 101° 
D 4,455 0,694 55 1,5696 - 1022 38,4 4,77 -10'° 
E 0,933 0,006 35 1,5696 - 1072 38,4 2,8 +1010 


Die Entropie s berechnet sich nach Gln. (1b), (2b), (40b) und 
(12b), wenn man statt m) und ; wieder x und nach Gln. (15) und 
(16) einfiihrt, zu: 


2-n-m-h-T)i-e8 3 
ae roe etd ing 


= (1 a)-In(t—a)—2-4-Inal 


sam-k-}(1+2)-Int me 
7a 


Von zwei Zustanden gleicher Dichte 0, d.h. gleicher Nukleonendichte n, 
wird mithin nur derjenige wirklich angenommen, fiir den die Zustands- 
grdoBe 


my : _ (2:a+m-+k- T)P et 
ae Ig {2 ra 


} (1 — x)-Ig (1 — x) —2-x-lg x (37b) 


den héheren Wert annimmt. 

Zwei derartige Zustande gleicher Dichte sind beispielsweise die in 
Fig. 4, 5 und 6 mit D und E bezeichneten Stellen. Fiir diese errechnet 
man mit den oben angegebenen Daten: 


Cy = 0,89432; Oy 0,03537. 


Es ist also: op >o,, d.h.: Der Zustand D ist stabil, der Zustand E 
nicht! Durchlauft man daher die dargestellten Isothermen im Sinne 
wachsender Dichte (d.h. von rechts nach links), so hat man anfangs dem 
Kurvenast I bis zum Punkt F zu folgen, dort auf den Punkt D iiberzu- 
springen und dann weiter dem Kurvenast III zu folgen. Physikalisch 
bedeutet dies, daB das Plasma an der Stelle E-D einen Phasensprung 
erleidet und dabei mit steigender Dichte aus einem fast unionisierten 
Zustand in einen hoch ionisierten tiberspringt. 

Bei diesen Betrachtungen wird allerdings stillschweigend voraus- 
gesetzt, daB die Naherungsgleichungen (26) auch wirklich in dem 
ganzen fraglichen Zustandsbereich angewandt werden diirfen. Zur 
naheren Untersuchung dieser Voraussetzung hat man von der Bedin- 
gung (11) fiir die Giiltigkeitsgrenze der Gln. (26) auszugehen. Diese 
lautet, wenn man an Stelle des Partialdruckes #, der Elektronen mittels 
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der Gln. (1a), (2a), (10a) und (12a) den Gesamtdruck p des Plasmas 
einfiihrt: 


1+ 4% 


ps 2098.0) dyn. Chie+. 5 Wenltied cits ie (38a) 


NH 
Die angewandten Gleichungen bleiben demnach fiir die 13000 °K-Iso- 
therme richtig, solange: 

D = lg i4 —Igp +9,86463 >0 (pindyn-cm™) — (38b) 
ist. In Fig. 7 ist die Funktion @=@ (1/e) dargestellt. Man erkennt, 
daB der ganze Kurvenast I sowie ein kurzes Stiick des Kurvenastes II 
in der Umgebung der Punkte 
A und B noch in den Giil- 
tigkeitsbereich der Gln. (26) 
fallen, nicht mehr dagegen 
der tibrige Teil des Astes IT 
Na ee und der ganze Ast III. 

Dies bedeutet, daB eine 
quantitative Berechnung des 
0D EleATronenkomponente starker entarfter erwahnten Phasensprunges 
og pipe eg ll tels Vor ene miter alas 
chungen nicht méglich ist, 


Elektronenkomponente praktisch nicht entarter 


°é __1__1___1__1__ da das Plasma dabei gleich- 
OST Wel 2 PO elk Boo wee ES Si es ata : 

log Z [omg] zeitig aus dem Giiltigkeits- 

Fig. 7 [zu Gl. (38b)]. Anwendungsbereich der idealen bereich der Naherungsglei- 

Gasgleichung auf das Elektronensystem fiir 13000 °K chungen (26) in denjenigen 


der Gln. (33) iiberspringt. 
Eine strenge Diskussion des fraglichen Zustandsgebietes hatte daher 
von den vollstindigen Grundgleichungen (6) des Elektronengases 
auszugehen. 

An der prinzipiellen Existenz eines Phasensprunges der beschriebenen 
Art andert dies jedoch nichts. Da namlich einerseits der ganze Kurven- 
ast I sowie die nahere Umgebung des Extremiums A noch richtig be- 
rechnet wurden und andererseits der Druck # auch eines hoch entarteten 


Plasmas mit 1 +0 gegen Unendlich geht, wie im folgenden gezeigt 


wird, mu die Isotherme auf Grund elementar-analytischer Satze noch 
ein zweites Extremium vom Typ D besitzen. Dieses mu8 zudem in 
Fig. 4 und 5 oberhalb des Kurvenastes I zu liegen kommen, weil es sonst 
wiederum in den Giiltigkeitsbereich der Gln. (26) fallen wiirde und nach 
diesen hatte berechnet werden kénnen. Ahnelt somit die wirkliche 
Isotherme derjenigen, die in Fig. 4 und 5 dargestellt wurde, so muB sie 
auch in ahnlicher Weise wie diese einen Phasensprung beschreiben. 
Lediglich dessen Lage und Héhe nehmen dann andere Werte an. 
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Dariiber hinaus erfordert die wachsende Abweichung der atomaren 
Komponente des Plasmas vom idealen Gasgesetz bei steigender Dichte 0 
noch eine weitere Korrektur der berechneten Isotherme. An deren 
prinzipiellen Verlauf andert sich dabei jedoch nichts, da die gewdhlte 
Temperatur von 13000° K weit oberhalb derjenigen der ~kritischen 
van-der-Waals-Isothermen liegt. 

Quantitativ gelten die aus dem idealen Gasgesetz hergeleiteten Be- 
ziehungen, solange die Bedingung (4) erfiillt ist. In Fig. 8 ist die nach 
Gln. (26) berechnete Atomdichte )=n, (1/0) dargestellt, sowie die 
Grenzlinie nach (4). Man erkennt, daB die Abweichung der atomaren 

ro[em™*] 
[ies +——+— —— 


——— ot =) te = 


| | Atomare Komponente weicht \—~ 
vorn /dealen Gasgesetz ab 


Aromare komponente ertillt praktisth___ 


i das ideale Gasgeselz 
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Fig. 8 [zu Gln. (26a—d und 4)]. Anwendungsbereich der idealen Gasgleichung auf das Atomsystem fiir 

13000 °K 


Komponente vom idealen Gasgesetz erst fiir solche Zustande im Sinne 
der eingangs geforderten groben Naherung (4) merklich wiirde, die 
ohnehin keinem stabilen Gleichgewicht mehr entsprechen. 


5.2. Der Isothermenverlauf bei entarteter Elektronenkomponente. 
Die Fortsetzung der vorstehend diskutierten Isothermen im Druckbe- 
reich des hoch entarteten Elektronengases erhalt man aus den Gln. (33). 

Die Grenzwerte x, nach Gl. (34) und x* nach Gl. (36a) berechnen 
sich hier zu: 


%y = 1 — 1,3490 - 1077; #* = 1 — 2,6546 - 1074. 


Da die gewahlte Temperatur von 13000 °K kleiner ist als 7) in Fig. 3, 
so gilt entsprechend dem in Abschnitt 4.2 Gesagten: 


K(x) existiert fir: 0 *= 1 — 1,3490- 10°? 


K_(x) existiert fiir: 1 — 2,6546-10 4S %<1 — 1,3490- 107. 
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In Fig. 9 ist die Funktion: «=~ (1/0) aufgetragen und in Fig. 10 die 
Funktion: p=? (1/e). Der mit (+) bezeichnete Kurvenast entspricht 
dabei dem positiven Wurzelzeichen in Gl. (33a) und der mit (—) be- 
zeichnete dem negativen. Im Punkte W(x= x,) gehen beide Aste 
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Fig. 9 [zu Gln. (33a—c)]. Ionisationsgrad x in Fig. 10 [zu Gln. (33a—c)]. Die Isotherme T= 
Abhangigkeit von der Dichte g fiir 13000 °K 13000 °K im p-V-Diagramm 


ineinander iiber. Fiir x= x* (Punkte P und G) stéBt der (—)-Ast in G 
auf die Entartungsgrenze nach Gl. (36b). 


Fiir die drei ausgezeichneten Stellen G, W und P gilt numerisch: 


Tabelle 2 


1 
(cm - g—?) 


Punkt 


| 
G | 2,6546 - 1074 | 4.4420: 107 | 6,873 | 5,606 + 101 
Ww 19849-= 107". | 912782  4Oe 7 0,756 1,741 -10% 
JZ | 2,6546- 10-4 | 14,1024-107 | 0,215 TSS 2Oze 


Man erkennt aus Fig. 9, daB der Ionisationsgrad x mit steigender 
Dichte @ zunachst ebenfalls ansteigt, nach Durchlaufen eines Maximal- 
wertes x, aber wieder abfallt. Die Griinde fiir das Auftreten dieses 
Maximums wurden bereits in Abschnitt 4.2 im Anschlu8 an Gl. (36) 
besprochen. 


Der Druck # steigt in Fig. 10 monoton mit der Dichte @ an. 


a 
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Von besonderem Interesse ist noch das Verhiltnis p,/p des Partial- 
druckes der Elektronen zum Gesamtdruck des Plasmas. Fiir dieses gilt 
nach Gl. (33b) allgemein 

p 1 
te — k Z Tr Ee (39) 


5 
Pas a [K (x, T)]? 


Der hieraus berechnete Funktionsverlauf ist in Fig. 11 dargestellt. Man 
erkennt, da8 der Gesamtdruck # des Plasmas praktisch gleich dem 
P 
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Fig. 11 [zu Gln. (33 a—c)]. Druckverhaltnis: Partial- Fig. 12 [zu Gln. (33a—c und 4)]. Anwendungsbe- 
druck der Elektronen zum Gesamtdruck des Plasmas reich der idealen Gasgleichung auf das Atomsystem 
fiir 13000 °K fiir 13000 °K 


Partialdruck p, der Elektronenkomponente ist, so daB sich das Plasma 
in gewisser Weise fast wie ein reines, entartetes Elektronengas verhalt. 

Dies schlieBt jedoch nicht aus, daB trotzdem die Teilchendichte n, 
der Atome noch so hoch sein kann, um die Grenzbedingungen (4) fiir die 
Anwendbarkeit der benutzten Gleichungen zu iibersteigen. In Fig. 12 
ist die nach Gln. (33) berechnete Atomdichte 1) =m, (1/0) dargestellt, 
sowie die Grenzlinie nach Gl. (4). Man erkennt, in Verbindung mit 
Fig. 9, daB selbst ein fast véllig ionisiertes Plasma bei gentigend hoher 
Dichte noch so viele neutrale Atome enthalten kann, daB diese infolge 
ihrer Raumerfiillung den Zustand des Plasmas wesentlich beeinflussen. 
Aus diesem Grunde verhalt sich ein hochionisiertes Plasma mit ent- 
arteter Elektronenkomponente keineswegs in jeder Beziehung wie ein 
reines Elektronengas. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Die Kernmomente* 
und die relative Isotopenlage des Os'” 


Von 
G. GUTHOHRLEIN, H. KopFERMANN, G. NOLDEKE und A. STEUDEL 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 1. August 1961) 


Using 4 mg of radiogenic Os!8’ the hyperfine structure of this isotope has been 
investigated with a recording Fabry-Perot interferometer. From the measurement 
of intensities and distances of the hyperfine-structure components in three fine- 
structure lines the spin and the magnetic moment of the Os!®? nucleus have been 
determined to be J = 1/2 and wy = + (0,0652 + 0,0011) n.m. 

In three fine-structure lines the isotopic shift has been measured and the relative 
Ay (Os! — Os!8?) Bry ts oy 
Ay (Os!9? — Os}9°) 

The two classifications of the fine-structure line 2 4261 A have been verified by 
observing both transitions in Os!87, 


isotopic shift of Os!8? has been found to be 


A. Einleitung 


Die Bestimmung der Kernmomente der beiden stabilen Os-Isotope 
mit ungerader Massenzahl (Os!** und Os!8’) und die Messung der Isotopie- 
verschiebung (Is.V.) waren Gegenstand optischer Hyperfeinstruktur 
(Hfs)-Untersuchungen, die am natiirlichen Isotopengemisch des Os- 
miums von KAWADA 19381, SuwA 19512, MURAKAWA und Suwa 195238, 
MurAkawa 19554 und BrialsE 1957° ausgefiihrt wurden. 

Die optische Hfs-Untersuchung des Os!®® und des Os!8? im natiir- 
lichen Isotopengemisch wird durch die Isotopenzusammensetzung des 
Osmiums (s. Tabelle 1) sehr erschwert, da Os!®® mit nur 16% vertreten 
und Os'8? noch etwa zehnmal seltener ist. Wahrend im allgemeinen 
schon einige der Hfs-Komponenten des Os'®® von den geraden Isotopen 


Tabelle 1. Relative Hdufigkeit der stabilen Osmiumisotope® 


| | 
189 | 190 | 192 


Massenzahl . 184 186 187 188 


Relative Haufigkeit in % . . | 0,018 | 1,586 | 1,643 | 13,27 | 16,14 | 26,38 | 40,96 


46, 598/99 (1959). 
1 Kawapa, T.: Proc. Phys. Math. Soc. Japan 20, 653 (1938). 
* Suwa, S.: Phys. Rev. 83, 1258 (1951). 
* Murakawa, K., and S. Suwa: Phys. Rev. 87, 1048 (1952). 
4 Murakawa, K.: Phys. Rev. 98, 1285 (1955). 
5 BLAISE, J.: Théses, Paris 1957. 
§ Niger, A.O.: Phys. Rev. 52, 885 (1937). 
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maskiert sind, ist eime zuverlassige Bestimmung der Lage der Hfs- 
Kemponenten des Os'*’ im natiirlichen Isotopengemisch kaum méglich, 
da diese Hfs-Komponenten in der Regel vom Os'8¢ und haufig auch von 
einer Komponente des Os?8° verdeckt sind. 

Diese Schwierigkeiten traten bei uns nicht auf, da wir iiber eine reine 
Os'8’-Probe verfiigten. Das Os'8? war das Zerfallsprodukt des natiir- 
lichen #-Strahlers Re'8’. Es war aus einem rheniumhaltigen, etwa 
500 Mill. Jahre alten Mineral gewonnen, aus dem HINTENBERGER u. 
Mitarb. 19547.8§ zum ersten Male Osmium chemisch von der Mutter- 
substanz Rhenium abtrennten. Massenspektroskopische Untersu- 
chungen’ zeigten, daB das abgetrennte Osmium zu mindestens 99,5 % 
aus Os'8? bestand. Das Ausgangsmaterial der Trennung war also frei 
von natiirlichem Osmium. 

Freundlicherweise lie GEILMANN Reste des Minerals aufbereiten 
und das radiogene Os!®’ abtrennen. Dies war die entscheidende Voraus- 
setzung fiir unsere Untersuchung des Os'8’. Fiir die Uberlassung von 
4,6 mg des Praparats in metallischer Form sei ihm auch an dieser Stelle 
herzlich gedankt. 

B. Experimentelles 


Die Hfs der Os-Linien wurde mit einem registrierenden photoelek- 
trischen Fabry-Perot-Spektrometer untersucht®. Fig. 1 zeigt schema- 
tisch die Apparatur. Die 
Lichtquelle wird auf den 
Eintrittsspalt eines Git- 
termonochromators ab- 
gebildet. Das den Aus- 
trittsspalt des Vorzer- 
legers verlassende Licht 
durchsetzt im _ paralle- 
len Strahlengang das 
Fabry - Perot - Interfero- 
meter, dessen Inter- 
ferenzringsystem mit 


einem Objektiv auf die Luftein/ap 


fig. 1. Optischer und elektrischer Teil des Spektrometers (schema- 
Ebene der Lochblende tisch). HK Hohlkathodenlichtquelle, L Linse, S Spalt, G Gitter, 
abgebildet wird. Der F.-p. Fabry-Perot-Interferometer, LB/ Lochblende, MP Multiplier 


von der Lochblende aus- 

geblendete Teil der zentralen Ordnung des Ringsystems wird auf die 
Kathode eines Photomultipliers abgebildet und der verstarkte Multi- 
plierstrom auf einen Schreiber gegeben. Durch geeignete Druckvariation 
2? HINTENBERGER, H., W. HERR u. H. VosuacE: Phys. Rev. 95, 1690 (1954). 


8 HINTENBERGER, H., W. HERR u. H. VosHAGE: Phys. Rev. 95, 1691 (1954). 
9 Jacguinot, P., et Cu. Durour: J. Rech. C. N. R. S. 6, 91 (1948). 


HK 


Schreiber 


358 G. GUTHOHRLEIN, H. KopFERMANN, G. NOLDEKE und A. STEUDEL: 


wird der Brechungsindex zwischen den Interferometerplatten linear mit 
der Zeit verandert, so daB die Hfs in einem linearen WellenlangenmaB- 
stab registriert wird. Eine ausfiihrliche Beschreibung des Spektrometers 
gibt H. WALTHER”. 

Die Interferometerplatten waren mit dielektrischen Siebenfach- 
schichten (Zinksulfid und Kryolith alternierend) verspiegelt *. 

Als Lichtquellen wurden mit fliissiger Luft gekiihlte Schiiler-Hohl- 
kathoden aus Aluminium, Beryllium oder Kupfer verwendet ** (Hohl- 
kathodenbohrung 15 mm Tiefe; 3 mm Durchmesser). 

Als Tragergas fiir die Entladung dienten Neon bzw. Argon bei Fiill- 
drucken von 0,8 bis 1,0 Torr bzw. 0,4 bis 0,6 Torr. Die Stromstarken 
in der Hohlkathode lagen durchweg zwischen 10 und 20mA. Nur bei 
A 4447 A betrug die Stromstarke 60 mA. 

Mit einer Substanzmenge von etwa 1 mg in der Hohlkathode konnten 
etwa 25 Std lang Hfs-Untersuchungen vorgenommen werden. 

Die Halbwertsbreiten der Hfs-Komponenten waren bei den Registrie- 
rungen mit Neon als Tragergas immer kleiner als bei denen mit Argon. So © 
betrug z.B. in A 4261 A bei einem 30 mm Etalonabstand und Neon als 
Tragergas die Halbwertsbreite 


Avy). = (22,0 + 0,5) 10-8 cm. 
Der entsprechende Wert fiir die Argon-Registrierung war 
Aya = (25,5 + 0,5) - 10% em *. 


Die Unterschiede in der Linienbreite von Neon gegeniiber Argon diirften 
auf die bessere Warmeleitung von Neon zuriickzufiihren sein. Die Halb- 
wertsbreite von etwa 24-10% cm™ laBt sich unter der Annahme einer 
Apparatbreite von 4% des Dispersionsgebiets des Fabry-Perot-Inter- 
ferometers und einer Temperatur von etwa 160° K in der Hohlkathode 
erklaren. 


C. Messungen und Auswertung 


Die untersuchten Linien und ihre Einordnung in das Os-I-Term- 
schema sind in Fig. 2 angegeben. 

Bei den Linien 4A 4420 und 4447 A wurden nur mit Neon als Trager- 
gas Registrierungen hergestellt; bei den iibrigen Linien wurde bei jedem 
verwendeten Etalonabstand mit Neon und Argon registriert. 


* Fir das Aufdampfen der Schichten danken wir Herrn Dipl.-Phys. R. KERN 
und Herrn cand. phys. K. HEerrr. 

** Die Linie 4.4261 A wurde nicht mit Aluminium- sondern mit Beryllium- 
Hohlkathoden untersucht, da der Bandenkopf einer in diesem Wellenlangengebiet 
befindlichen AlH-Bande fast mit der Os-Linie zusammenfallt. Die Anregung dieser 
Banden in der Hohlkathode la8t sich nur schwer vermeiden. 

10 WALTHER, H.: Diplomarbeit, Heidelberg 1960. 
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Zur Messung der Is.V. zwischen den Isotopen Os! und Os!8?7 wurde 
mit’zwei Hohlkathoden gearbeitet. Eine war mit natiirlichem Isotopen- 
gemisch beschickt, die andere mit Os'8?. Das Licht beider Hohlkathoden 
konnte abwechselnd auf das Spektrometer gegeben werden. Fig. 4a—c 
zeigen Ausschnitte aus Hfs-Registrierungen zur Is.V. Untersucht 
wurden mit jeweils zwei verschiedenen Etalonabstanden d die Linien 
4A 4261 A (d =10 und 11,4 mm), 4447 A (d =9 und 10 mm) und 4794 A 
(d =9,5 und 20mm). Es wur- 
den jeweils etwa zehn Ord- Ausschnitt aus dem 
nungen registriert; zusatzlich DE Ea 

: : aes OsI 
wurde immer eine Ordnung 
des Os!8? ganz  durchregi- 
striert, um eventuell stdérende 
Spektrallinien, die in ihrer 4 4947h 
Wellenlange von der des Os!8? sso 0° 5__{| | ___ 
abweichen, zu finden. 

In den Linien 1A 4261 A 
(d =30 und 35mm), 4420A 
(d =30 mm) und 4794 A (d= 
30, 40 und 50 mm) wurden je 3997 | #x20h . 
etwa zwolf Ordnungen der Hfs 
des Os!’ registriert. Fig. 3a—c 
zeigen Ausschnitte aus diesen 
Registrierungen. Zusatzlich 
wurden noch einige Ordnungen 505° D 
mit kleinen Etalonabstanden ere eel Se 
(in A 4261 A fiir d= bie 8; 10; Fig. 2. Ausschnitt aus dem Feinstrukturtermschema des 
44 A: 42: 14. und 1 5 mm und in Os I. Nur die flint in dieser Arbeit untersuchten Linien 
A44204 tiied=3,5mm)mitder “neck Kusncestene und vax Keer 
Os'8’-Lichtquelle registriert. 

Etwa fiinf Ordnungen des natiirlichen Isotopengemischs wurden in 
Ak 4420 (d =9,5; 10 und 10,5 mm) und 3997 A (d=9,5 und 11,4 mm) 
registriert. In 44420 A wurde dabei Lage und Intensitadt eines 
schwachen Satelliten, in A 3997 A die Is.V. Os!%2—Qsl9 gemessen. 
(Nahere Erlauterungen hierzu siehe weiter unten im Text.) 


6, Sr o 
5d %bsb6p %? —— 


Zi 


a) Die Kerndrehimpulsquantenzahl I. Die in Fig. 3a—c gezeigten 
Ausschnitte aus Registrierungen mit dem reinen Os?*’ zeigen fir alle 
drei Linien 2A 4261, 4420 und 4794 A eine Dublett-Struktur, wobei die 
nach gréBeren Wellenzahlen liegende Hfs-Komponente jeweils inten- 
siver ist. In 4 4261 A ist das Dublett am besten aufgeldst, da in dieser 
Linie die Aufspaltung am gréBten ist (s. Tabelle 3). 


11 Keer, Tu. A.M. van, and P.F.A. KLINKENBERG: Physica 27, 83 (1961). 
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dene des 


uu 


Kerndrehimpulsqua: 
Die unter dieser Annahme berechneten 


Die Dublett-Struktur legt fiir die 


Os? den Wert J =1/2 nahe. 


ms a ee LAR TIGR ha 
NAL ALLELE INGEN OE TOILE ELI iC eH pairs 


SS 
ir 
RaARiese ce eeneees 


; nach oben: 


c: Zwei Ordnungen aus 


and 29,980 mm. » Wellenzahl 


ngen aus 44420 A, 


Etalonabst. 


’ 


gistrierungen mit Os!87 


c. Ausschnitte aus Re 


Fig. 3a 


ungen aus 14261 A. b: Zwei Ordnu 


Multiplierstrom. a; Drei Ordn 


d den ge- 


In 


. 


den Dublett-Komponenten s 


i 


Intensitatsverhaltnisse der be 
messenen Werten in Tabelle 


Sate linia eot gem seniacene 


2 gegenitibergestellt. 
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Die gute Ubereinstimmung zwischen den berechneten und gemessenen 
Intensitatsverhaltnissen stellt fiir das Os!8? die Kerndrehimpulsquanten- 
zahl 


T(Os!8?) = 4/2 Tabelle 2. Bevechnete und gemes- 
a sene Intensitdtsverhdltnisse dey Os'8" 


Dubletts. (Die Fehlergrenzen der 
Die beobachteten Dubletts k6nnte man gemessenen Werte sind die drei- 


sicher. 


auch mit J =3/2 zu erklaren versuchen. fachen mittleren quadratischen 
Bei geeigneter Wahl des  Verhaltnisses Fehler) 

A/B (A magnetischer Aufspaltungsfaktor; = Te 

B Kernquadrupolkopplungskonstante) fallen a{A] sakgrBe iis ge 


wegen der endlichen Linienbreite mehrere 
Hfs-Komponenten zusammen, so da auch 
ein Dublett beobachtet wiirde. Die auf 
diese Weise erhaltenen Intensitatsverhalt- 
nisse stimmen jedoch nicht mit den ¢ge- 
messenen tiberein. Ferner kénnen die sith 
so ergebenden Verhaltnisse A/B fiir das Os!8? nicht mit den gemessenen Ver- 
haltnissen 4/B fiir das Os!®® in Einklang gebracht werden. 


berechnet | gemessen 


b) Das magnetische Kerndipolmoment des Os!®’7. Die Dublett- 
abstande Ay wurden in 4 4261 A direkt, in den beiden anderen Linien 
durch graphische Analyse (siehe z.B.1?) bestimmt. Die Ergebnisse sind 
in Spalte 2 von Tabelle 3 zusammengestellt. 


Tabelle 3. Dublettaufspaltungen Av in den untersuchten Os'®’-I-Linien und die aus 


den Aufspaltungen bevechneten Werte fiir das magnetische Kerndipolmoment uy*" 


Die angegebenen Fehler sind dreifache mittlere quadratische Fehler. Die in 


Spalte a und b aufgefiihrten Werte fiir w7°” wurden nach verschiedenen Auswerte- 


verfahren ermittelt (s. Text). 


poe" (K.M.] 


Ay (10-? cm™] 


4261 52,75 + 0,10 -++ 0,0650 + 0,0001 + 0,0650 + 0,0002 
4420 35,48 + 0,40 + 0,0663 + 0,0007 + 0,0657 + 0,0008 
4794 24,00 + 0,40 + 0,0656 + 0,0011 == 


Die vollstandige Hfs besteht entsprechend den Auswahlregeln fiir 
die Gesamtdrehimpulsquantenzahl F aus vier bzw. in A 4261 A aus drei 
Komponenten, von denen jedoch nur zwei, die Hauptkomponenten, 
groBe Intensitat besitzen, wahrend die restlichen Komponenten, die 
Nebenkomponenten*, schwache Satelliten mit einer Intensitat kleiner 
als 4% bezogen auf die starkere der Hauptkomponenten sind. In keiner 


* Die Hauptkomponenten sind dadurch gekennzeichnet, da sich die Quanten- 
zahlen J und F beim Ubergang im gleichen Sinne andern, d.h. durch AJ = AF, 
die Nebenkomponenten durch AJ + AF. 

12 KopFERMANN, H., A. STEUDEL u. H. THULKE: Z. Physik 138, 309 (1954). 
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Registrierung konnten Satelliten gefunden werden*. Die Satelliten 
miissen deshalb von den Hauptkomponenten verdeckt sein. Sie wirden 
exakt mit den Hauptkomponenten zusammenfallen, wenn die Hfs- 
Aufspaltung eines der beiden am Ubergang beteiligten Fs-Terme ver- 
schwande. Die Terme mit kleiner Hfs-Aufspaltung sind die zur Kon- 
figuration 5d%6s? gehérenden Grundzustandsterme, wahrend die Hfs- 
Aufspaltung in den zur Konfiguration 5d°6s6 gehdrenden Termen des 
z7D°-Multipletts demgegeniiber groB ist. 


Bei der Untersuchung der Hfs des natiirlichen Isotopengemischs in 
diesen Linien fand BLaIsE® am Os!89 ebenfalls keine freiliegenden Neben- 
komponenten. Nimmt man an, da die fiir das Os!8’ und fiir das Os!8? 
gemessenen Abstiande die Schwerpunktsabstande der nahezu zusammen- 
fallenden Ubergange von mehreren Hfs-Termen der Grundzustandsterme 
zu einem Hfs-Term der weit aufspaltenden z7D°-Terme sind, so kann 
man nach der Brixschen Regel!® die Komponentenlagen durch Linien- 
A’-Faktoren A’ =(A —aA*) beschreiben, wobei A der magnetische Auf} 
spaltungsfaktor der weit aufspaltenden z7D°-Terme, A* der magneti- 
sche Aufspaltungsfaktor der gering aufspaltenden a°D-Terme und « 
eine nur von den Gesamtdrehimpulsquantenzahlen J, /* der Elektronen- 
hiille abhangige Zahl ist. Aus dem Verhaltnis der A’-Faktoren des Os!8? 
und des Os!8° (BLAISE®) erhalt man unter Verwendung des von LOELIGER 
und SARLES* mit der Kerninduktionsmethode gemessenen magnetischen 
Kerndipolmoments des Os'8® (7°°) aus den drei untersuchten Linien die 


in Spalte a von Tabelle 3 zusammengestellten Werte fiir das magneti- 


sche Kerndipolmoment des Os!8? (u78") 


Diese Bestimmung des jj*" setzt voraus, daB die Aufspaltung der Grund- 


zustandsterme so klein ist, daB Schwerpunktsabstande gemessen wurden. Fiir das 
Os18? ist diese Voraussetzung wegen seines kleinen magnetischen Moments sicher 
gerechtfertigt. Beim Os!8’ kénnte dagegen eine etwas gréBere Aufspaltung der 
Grundzustandsterme vorhanden sein, die zur Folge haben wiirde, daB nicht die 
Schwerpunkte gemessen wurden. Die dann in der Hfs des Os'®® auftretenden Neben- 
komponenten kénnen jedoch im natiirlichen Isotopengemisch durch andere Kom- 
ponenten verdeckt sein und sich deshalb den bisherigen Untersuchungen im natiir- 
lichen Isotopengemisch entzogen haben. Nur in der Linie A 4420 A, die zum Grund- 
zustandsterm a°D, fiihrt, wurde die Andeutung eines solchen Satelliten beobachtet 
(MurakaAwa und Kamet! und eigene Messungen). Dieser besitzt eine Intensitat 
von (2,7 +0,4)%V/o9 (bezogen auf die Gesamtintensitat des natiirlichen Isotopen- 
gemischs) und einen Abstand von der zugehérigen Hauptkomponente von etwa 
+60:10-%cm™4, Ob die Deutung dieses Satelliten als Nebenkomponente richtig 
ist, mu8 jedoch zur Zeit offen bleiben. Eine Untersuchung der Osmiumlinien 


* Das Rauschen war so klein, daB ein Nachweis freiliegender schwacher 
Satelliten noch méglich gewesen ware. 

13 Brix, P.: Z. Physik 132, 579 (1952). 

14 LoELIGER, H.R., u. L.R. Sartes: Phys. Rev. 95, 291 (1954). 

1 Murakawa, K., and T. Kamer: Phys. Rev. 105, 671 (1957). 
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mit einem auf 90% angereicherten Os!8°-Praparat soll unter anderem auch 
diese Fragen klaren. Die Unsicherheit tiber die Hfs-Aufspaltung der Grund- 
zustandsterme des Os!8® beeinflu8t aber nur geringfiigig die Genauigkeit des er- 


mittelten Wertes fiir wj°’. Eine Abschatzung des «38? unter Zugrundelegung des 


Satellitenabstandes von +60: 10-? cm~ ergibt fiir die Linien AA 4261 und 4420 A 
die in Spalte b von Tabelle 3 aufgefiihrten Werte, die innerhalb der Fehlergrenzen 
mit denen von Spalte a iibereinstimmen. 

Der gewichtete Mittelwert fiir das magnetische Kerndipolmoment 
des Os'8? betragt 


[tz (Os!8?) = + (0,0652 + 0,0011) K.M. 


Dabei wurde der Fehler so gewahlt, daB er alle Einzelwerte aus 
Spalte a und b von Tabelle 3 einschlieBt. Dieser Fehler von 1,7% ist 
zehnmal gr6Ber als der relative Fehler fiir den am besten aufgelésten 
Dublettabstand in der Linie 2 4261 A. Er wurde so groB gewahlt, um 
der nicht bekannten Hfs-Anomalie und der geringfiigigen Unsicherheit 
in der Hfs-Aufspaltung der Grundzustandsterme des Os!8° Rechnung zu 
tragen. 


c) Isotopieverschiebung Os!®? — Os!87, In den Linien 424261, 4447 
und 4794 A wurde die Is.V. Os!®—QOs!8?7 und zur Kontrolle die schon 
bekannte Is.V. Os!®2—Os!% gemessen (siehe Fig. 4a—c)*. In AA 4261 
und 4794 A wurde die Position des Os! graphisch auf Anziehung durch 
die benachbarte Komponente des Os!®* korrigiert **. Die Aufspaltung 
des Os!®9 in 4 4447 A ist so klein, daB die Lage des Os!® nicht beeinfluBt 
wird. 

Die Ergebnisse sind in Tabelle 4 zusammen mit den entsprechenden 
Resultaten von Bratse® und MuraKawa bzw. Suwa?:®:4 aufgefihrt. 


Tabelle 4. Gemessene Isotopieverschiebungen 
Alle Abstande in 10-? cm. Die Fehler sind die dreifachen mittleren quadra- 
tischen Fehler. 


Is.V. 192—187 


Is.V. 192—190 


MuRAKAWA 
bzw. Suwa 


A{A] 


diese Arbeit | BLAISE diese Arbeit | MuRAKAWA 


171,8 + 0,8 = 


4261 55,5 0,5 | 55,0 | 58,9 
4447 95,2-£0,5 65,81 05,6 294,1 +.0,5 ~ 284 
4794 48,2 £0,5 47,8 | 487 (e2L67 | = 


Fig. 5 faBt diese Isotopieverschiebungswerte in einem Diagramm zur 
relativen Isotopenlage, Jv (Os!®—Os!%) =1 gesetzt, zusammen. Mit 


* In der bisher auf Is.V. noch nicht untersuchten Linie 43997 A wurde 
Ay (Os!92 — Os}9) = (44 + 2) - 10-3 cm™ gemessen. 
xx Die Lage der Os!8*-Komponenten wurde der Arbeit von BLaisE® entnommen. 
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nach oben Multiplierstrom. 


vy Wellenzahl; 


er Is.V. zwischen den Os-Isotopen 187, 190 und 192. 


Ausschnitte aus Registrierungen zur Messung d 


Fig. 4a—c. 


welche Lichtquelle eingeschaltet war. a: OsI 44261 A, Etalonabstand 9,982 mm 


Unter den Registrierkurven ist angegeben, 


Ausnahme der relativen Isotopenlage des 
Os!87 stammen die Werte von BLAISE®. 

Die zur Berechnung der Is.V.-Kon- 
stanten bendtigte GroBe® 


fiir das 6s-Elektron im Os-I-Spektrum 
bestimmte BLAISE® zu 0,65-- 0,06 durch 
Interpolation aus den Nachbarspektren 
(W, Pt, Au). Da inzwischen sowohl das 
Os-Feinstrukturspektrum’, als auch 
einige zur Interpolation geeignete Spek- 
tren von Nachbarelementen genauer 


: Ze ag 
analysiert wurden!®, wurde —% .—4 


erneut berechnet. Aus dem Os-Spektrunt 
ergab sich hierfiir 0,73 +0,03, durch 
Interpolation erhalt man 0,64 + 0,03. 
Nach dem von Brix vorgeschlagenen 
Verfahren!® erhalt man aus den Term- 
differenzen von der ,,Rumpf + 6/‘- 
Konfiguration und ,,Rumpf + 6s‘‘-Kon- 
figuration den Wert 0,62;-+0,02. Der 


; Za an. ‘ 
Mittelwert ps : rie = 0,66 + 0,05 weicht 


kaum von dem von BLAISE benutzten 
Wert ab. Die genauere Kenntnis der 
Feinstruktur der hier interessierenden 
Spektren ergibt demnach keine Anderung 
der von BratisE!® angegebenen _Is.V.- 
Konstanten fiir das Osmium. 


d) Zur Feinstruktur der Os I-Linie 
2 4261A. Der Linie 4 4261 A wur- 
den von vAN KLEEF!? zwei Uber- 
gange zugeordnet, einmal der Ubergang 


16 IKOPFERMANN, H.: Kernmomente, 2. Aufl. 
Frankfurt a.M.: Akademische Verlagsgesell- 
schaft 1956. 

 Kieer, TH. A.M. van: Proc. Kon. Nederl. 
Akad. Wetensch. Amsterdam, Ser. B 63, 501 
(1960). 


18 Moore, Cu. E.: Atomic Energy Levels. Circular of N. B. S., vol. III. 1958. 
19 BLAISE, J.: Ann. Phys. 3, 1019. (1958). 
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hid? Gs w Disha 656 27D? ,0unds zum anderen -dé Ubergang 
5@ (a4*P) 6s a®P,—5d° 6s(a4D) 6p *P°. Der aus dem Termschema be- 


relative Verstarkung 
ap ete” 


a 
nat. Os. p< 05% >a nat Os — ma 05% 
Fig.4b. Os1 44447 A, Etalonabstand 9,982 mm 
relative Verstdrkung 7 aa 
33h 53 hie 53 =] 


=—_—_——nat Os mi 05% ln A me a | 


Fig. 4c. OsI 24794 A, Etalonabstand 19,997 mm 


rechnete Wellenzahlunterschied dy fiir die beiden Uberginge betragt 

dv =+420-10%cm™. Bei der breiten, durch Is.V. und Hfs bedingten 

Struktur dieser Linie ist es im natiirlichen Isotopengemisch nicht 
Z. Physik. Bd. 165 ‘ 25 


X\ 


At 
ahd 


ZA 
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méglich, beide Feinstrukturiiberginge nachzuweisen. Die mit der 
Os'8?-Lichtquelle ausgefiihrten Registrierungen, die eine wesentlich 
engere Struktur besitzen, zeig- 
ten dagegen auBer dem zum 
Ubergang a°D, — 27D§ gehéren- 
den Hfs-Dublett noch eine wei- 
tere einfache Linie, die um 


792 790 739 7668 767 766 


0 7 700 275 OUD GS WD 
O if / a at) =H 
Fig. 5. Relative Isotopenlage im Os-Spektrum év = == (584 aE 6) AOin~ Cnn Zu 


kleineren Wellenzahlen verscho- 


ben liegt, etwa 1% Intensitat bezogen auf den Hauptiibergang 
besitzt und dem Ubergang a°P, —*P? zuzuordnen ist. 


D. Diskussion der Ergebnisse 


Das magnetische Kerndipolmoment des Os'®? ist das kleinste fiir einen 
Kern ungerader Massenzahl bisher bestimmte Moment. Nur bei einigen 
u,u-Kernen (Ga®, Au! und TH) 20,21,22 wurden mit der magnetischen | 
Atomstrahlresonanzmethode noch kleinere Momente gemessen. 

Der mit Hilfe des Nilsson-Modelles?? berechnete Wert fiir das magne- 
tische Kerndipolmoment des Os!®’ (0,8 K.M.) ist etwa zehnmal gréBer 
als der gemessene Wert *4. 

Wegen des kleinen magnetischen Kerndipolmoments ist auch die 
Hfs-Aufspaltung des Os!8? in den Os-Spektrallinien recht gering. Da- 
durch ist es sehr unwahrscheinlich, im natiirlichen Isotopengemisch eine 
Komponente des Os'®? isoliert, frei von iiberlagernden Nachbarlinien 
vorzufinden. Als Beispiel fiir das Verdecken der Os!8’-Komponenten 
bringt Fig. 6 die vollstandige Hfs von 44261 A mit dem natiirlichen 
Isotopengemisch. Die Komponente 1876 liegt nur 11 - 10-3 cm™ von 
1896 und die Komponente 187« nur 3-10 %cm™? von 186 entfernt 
(Komponentenbezeichnung siehe Fig. 6). ; 

Vor Beginn dieser Arbeit versuchte MuRAKAWA®? eine Bestimmung 
der Kernmomente des Os!8? aus der optischen Hfs unter Verwendung 
des natiirlichen Isotopengemischs. Er beobachtete in der Linie 2 4261 A 
eine um 32:10 *cm™ gegen die Os'**-Komponente zu gréBeren Wellen- 
zahlen verschobene Komponente, die er als 187« interpretierte. Tat- 
sachlich legt die 187a-Komponente jedoch nur 3 - 10-3 cm von der 
_ 20 EHLERS, V.J.: Thesis; Lawrence Radiation Lab., Rep. No. UCRL-9123, 
March 1960. 

21 EwBANK, W.B.: Thesis; Lawrence Radiation Lab., Rep. No. UCRL-8756, 
June 1959. 

22 LINDGREN, J., C.M. JoHANSsSoN and S. AXENSTEN: Phys. Rev. Letters 1, 
473 (1958). 

*8 NiLsson, S.G.: Kgl. Danske mat.-fys. Medd. 29, 16 (1955). 


4 MoTTELSON, B.R., u. S.G. Nitsson: Kgl. Danske mat.-fys. Skr. 1, no. 8 
(1959). 
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Os'8*-Komponente entfernt (siehe Fig.6). Bei der von MuRAKAWA 
beobachteten Komponente muB es sich also um eine in seiner Lichtquelle 
angeregte Stérlinie handeln*. Seine Bestimmung der Kernmomente des 
Os!8’ basiert somit auf der Vermessung von Intensitat und Lage einer 
Komponente, die nicht zum Os gehort. 

In der Linie 4 4447 A, die die groBe Is.V. und die kleine, fiir das 
Os'8? nicht mehr meBbare Hfs-Aufspaltung besitzt, fand MURAKAWA 
eine um 10 - 10-3 cm? gegentiber unserem Mefwert zu kleineren Wellen- 


192 
40 |— 


Os A 42674 
30}- 


790 
| 


Intensitat 


7668 


70 


769a 


3230 $50 118,0|754 1925 
143,0 195,86 
Fig. 6. Hfs des natiirlichen Isotopengemischs in 2 4261 A. Komponentenlagen nach BLaisE, mit Ausnahme 
von 187% und 1878. Nach rechts: Wellenzahlen y in 10~*cm™, nach oben: Intensitat in willkiirlichen 
Einheiten (unterbrochener MaBstab) 


zahlen verschobene Position des Os!8?. Wegen der durch die geringe In- 
tensitat der Komponente im natiirlichen Isotopengemisch verursachten 
MeBunsicherheit kann dies als Ubereinstimmung gewertet werden 
(siehe Tabelle 4). 

Durch die Bestimmung der Kerndrehimpulsquantenzahl des Os!8? 
zu I =1/2 ist sichergestellt worden, da es sich bei dem f-Zerfall des 
Re'8? um einen einfach verbotenen AJ =2 Ubergang handelt. Die fiir 
einen solchen Ubergang extrem groBe Lebensdauer des Re'8? von etwa 
5-10! Jahren® beruht auf dem kleinen fiir den Zerfall zur Verfiigung 
stehenden Energieunterschied?> zwischen Mutter- und Tochterkern. 
Wegen dieser niedrigen 6-Energie gelang es auch erst 1948 Lippy und 
NALDRETT”®, eine Radioaktivitat des Rheniums nachzuweisen, obwohl 

* Auch BraisE>, der die Linie 14261 A mit natiirlichem Isotopengemisch 
untersuchte, hat darauf hingewiesen, da® an der von MuRAKAWA angegebenen Stelle 
keine Os-Komponente liegt. 

25 SuTtLe, A.D., u. W.F. Lippy: Phys. Rev. 95, 866 (1954). 


26 NaLpRETT, S.N., and W.F. Lipsy: Phys. Rev. 73, 487 (1948). 
25% 
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auf Grund der Mattauchschen Isobarenregel2’ schon lange eine B-Aktivi- 
tat des Re!8’? oder des Os!®” erwartet wurde. 

Die relative Isotopenlage des Os!8’ ist ebenso wie aie des Os!®* im 
Sinne des ,,odd-even-staggering‘‘ verschoben (siehe Fig. 5). Dariiber- 
hinaus ergeben die Verhaltnisse 


Ay (Os1®° — Os189) Ap(Os®==Ost<") 
( —0,70 und 


Ay (Osi — Os!88) ‘ Av (Os!88 — Ost88) One 


hier itibereinstimmende Werte. 


Zur Festlegung der relativen Isotopenlage des im natiirlichen Iso- 
topengemisch sehr seltenen Os!84 (s. Tabelle 1) wurden Messungen mit 
einer angereicherten Probe ausgefiihrt 28. Messungen mit angereicherten 
Proben des Os!8° und Os!8* sind im Gange. 


Der Deutschen Forschungsgemeinschaft, die diese Arbeit durch Bereitstellung 
der benétigten Apparaturen erméglichte, sei auch an dieser Stelle gedankt. Herrn 
Professor Dr. W. GEILMANN méchten wir nochmals herzlich fiir die Herstellung und~ 
Uberlassung des reinen Os!8?-Praparats danken. 


27 Matraucn, J.: Z. Physik 91, 361 (1934). 
28 NOLDEKE, G., u. G.D. SaksENA: Z. Physik (im Druck). 


Zeitschrift fiir Physik 165, 369—386 (1961) 


Aus dem 1. Physikalischen Institut der Universitat Miinchen 


Magnetomechanische Chladni-Figuren 
Uber eine Anisotropie des AE-Effektes 


Von 
HANS-CHRISTOPH SIEGMANN 


Mit 16 Figuren im Text 
(Eingegangen am 31. Juli 1961) 


Die akustischen Eigenfrequenzen kreisférmiger ferromagnetischer Platten (Chladni- 
Figuren) werden durch Magnetisieren geandert. Diese vom Material und vom 
Winkel zwischen Feldrichtung und Knotendurchmessern abhangige relative 
Frequenzanderung Av/y), aufgetragen im Polardiagramm, liefert ,,magnetomecha- 
nische Chladni-Figuren. Die Anderung des Elastizitatsmoduls durch Magneti- 
sieren (4E-Effekt) erweist sich als abhangig von der Richtung der Spannungen 
relativ zur Magnetisierungsrichtung (,,Anisotropie des 4E-Effektes‘‘). 

Gemessen wird an Nickelplatten verschiedener magnetischer Harte und an Platten 
aus Fe-Ni mit 36, 46 und 78% Ni. Die Anisotropie des AE-Effektes ist ein Ma8 
fiir die lineare Sattigungsmagnetostriktion und die Messung der Temperatur- 
abhangigkeit stellt eine einfache Methode zur Bestimmung ihres Temperatur- 
ganges dar. Die Besonderheiten iron Feld- und Temperaturverlauf des Torsions- 
moduls kénnen mit der Anisotropie des AE-Effektes erklart werden. Der Unter- 
schied zwischen dem am Biegeversuch und dem am Dehnungsversuch gemessenen 
E-Modul wird verstandlich. Die Poissonsche Gleichung gilt im Magnetfeld nicht. 


4. Wird eine im Zentrum gehaltene, bis zur Sattigung magnetisierte 
ferromagnetische runde Platte zu einer Eigenschwingung erregt und 
der Winkel zwischen Feldrichtung und Knotendurchmesser (im folgenden 
abgekiirzt KnD) durch Drehung des Magnetfeldes geandert, so andert 
sich periodisch die Frequenz. Ayv/y im Polardiagramm aufgetragen lie- 
fert die in Fig. 1 aus MeBpunkten von 10 zu 10° gezeichneten magneto- 
mechanischen Chladni-Figuren einer Nickelplatte. Die Lage der Ex- 
trema wurde genauer ermittelt. Bezugsfrequenz fiir die relativen Fre- 
quenzdnderungen ist die Eigenfrequenz im remanent magnetisierten Zu- 
stand. Die gemessenen vier Schwingungsformen sind schematisch dar- 
gestellt. Die Erregung der Schwingungen erfolgte so, daS in der 0°— 
180°-Richtung ein Schwingungsbauch entstehen muBbte. Die Frequenz- 
anderung hangt also von der Schwingungsform und der Richtung des 
magnetischen Feldes ab. Die Zahl der Maxima und Minima ist doppelt 
so groB wie die Zahl der KnD, die Winkelperiode der Extrema entspricht 
der der KnD*. 

x Ahnliche Versuche wurden, freilich ohne Erfolg, schon von M.E. WARTMANN 
[Ann. Chimie et Phys., 3. Ser. 24, 360 (1848)] durchgefiihrt. 

Z. Physik. Bd. 165 26 
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Die MeSapparatur 
2. Die MeBapparatur (Fig. 2) besteht aus zwei Teilen: 
a) dem Forsterschen ,,Elastomaten“? zur Erregung und Messung der 
Eigenfrequenzen und zur Dampfungsmessung, 
b) den Helmholtz-Spulen zur Erzeugung des drehbaren homogenen 
Magnetfeldes, den Induktionsspulen zur Messung der Magnetisierung 
und dem Ofen mit Thermoelement zu den Temperaturversuchen. 


is j Winkel der 
“/ /3307 Feldrichtung 
L ye 


Fig. 1. Magnetomechanische Chladni-Figuren 


Der zur Messung der Eigenfrequenz von Staben gebaute Elastomat 
ist bei geeigneter Lagerung der Platte und geeigneter Ankopplung an 
den Sender und Empfanger auch zur Messung an Platten beniitzbar. 
Die elektrisch erzeugten Schwingungen eines Seignettesalzkristalls (0,6 
bis 26 kHz kontinuierlich regelbar) im Frequenzsender F.S. werden 
durch die Ankopplung A,*, bestehend aus einem Quarzstab, der zu 
einem Faden ausgezogen ist, auf die Probe P iibertragen, indem der 


* Die normalerweise verwendeten Nickelréhrchen sind bei Messungen im 
Magnetfeld und bei Temperaturversuchen nicht brauchbar. 
1 F6rsTER, F,: Industrie-Anzeiger, 220/227 (1955). Eine ausfiihrliche Veréf- 


fentlichung ist nach einer Mitteilung von Herrn Dr. Forster, Reutlingen i. Wttbg., 
in Vorbereitung (Z. Metallkde.). 
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Quarzfaden, leicht gekriimmt, gegen die Probe driickt. Die Ankopp- 
lung A, an den Frequenzempfanger F.E. geschieht in gleicher Weise. 
Durchmesser und Lange der Quarzstabe sind 0,1 und 20, der Faden 
etwa 10°° und 3 cm. Die giinstigste Fadenlange und Fadendicke wurde 
durch Versuche ermittelt. Die giinstigste Ankopplung wurde mit fein 
regulierbaren Stativen, die F.S. und F.E. halten, eingestellt. Die 
Platten wurden mit einer Messingnadel N, an der das Thermoelement E 
festgelotet war, in einem Loch von 
0,5 mm Durchmesser in der Mitte 
aufgespieBt. Zu den Temperatur- 
versuchen dient der Ofen. N sitzt 
zur Vermeidung von Warmeab- 
leitung auf einem Quarzstab Q. 
Das drehbare Magnetfeld wurde 
mit wassergekiihlten Helmholtz- 
Spulen (Radius 13 cm, Windungs- 
querschnitt 9 cm?) erzeugt. Der 
Mittelpunkt der Platte lag sowohl 
im Mittelpunkt des Helmholtz- 
Feldes als auch in seiner Dreh- 
achse. 


Theoretische Grundlagen 


3. Die Spannungsverteilung in 
der schwingenden Platte. Die 
magnetomechanischen Chladni- 
Figuren der Fig. 1 sind durch die 
in der schwingenden Platte auf- 
tretenden Spannungen zu er- 
klaren, weil die an den Seiten- 
flachen eines Volumenelementes 
auftretenden Spannungen in 
_charakteristischer Weise davon abhangig sind, ob es in einem Schwin- 
gungsbauch oder in einem Schwingungsknoten liegt. Fiir die Normal- 
spannungen o, die an den Seitenflachen eines Plattenelementes (Fig. 3 a) 
auftreten, gilt unter der hier erfiillten Voraussetzung, daB die Platte 
diinn und die Schwingungsamplituden klein gegeniiber der Dicke 2/sind?: 


o, = aE ge (- B°E [Ox + O2E/Oy?) 


Fig. 2. MeBapparatur, schematisch 


Hat 
oy = SEE 2. (OB/Ox* + p- OAE 0% a) 
6,=0 


2 F6ppt, A.: Vorlesungen iiber Technische Mechanik, Bd. V, S. 97. Leipzig 1907. 
26* 
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(uw =reziproker Wert der Poissonschen Konstanten, E = Elastizitats- 
modul) z ist der Abstand der betrachteten Stelle von der Mittelebene, 
der x-y-Ebene des Koordinatensystems (in Fig. 3a gestrichelt). &), m(%,¥) 
ist die Gleichung der verbogenen Mittelebene bei der Schwingung mit 
nm KnD und mKnK (KnK = Knotenkreis). 6&/@x% und 0?&/dy? sind 
die Kriimmungen der verbogenen Mittelebene, da nur kleine Verbie- 
gungen vorkommen sollen. 

Die Berechnung der Normalspannungen aus der fiir jede Schwingungs- 
form von G. KrrcHHOFF angegebenen Funktion &,, ,,(%, y)* liefert nach 
Einfiihrung von Zylinderkoordinaten die Normalspannungen o, und o, 


Fig. 3. a Plattenelement mit Normalspannungen. b Ubergang zu Zylinderkoordinaten 


(Fig. 3b) eines Volumenelementes rdy-dv-dz im Abstand z von der 
Mittelebene. Die umstandliche, aber prinzipiell einfache Rechnung er- 
gibt, daB die in einem KnD liegenden Volumenelemente normalspan- 
nungsfrei sind, langs eines KnK im allgemeinen aber nicht. 

o, langs eines zum Plattenmittelpunkt konzentrischen Kreises mit 
dem Abstand z von der Mittelebene fiir die Schwingung mit zwei KnD 
ist in Fig. 4a dargestellt. Aus Symmetriegriinden ist o, in der Mitte 
zwischen den beiden KnD maximal und geht bei Uberschreiten eines 
KnD durch 0. Die o, haben den gleichen Verlauf. o, bzw. o, zeigt 
Fig. 4b bei der Schwingung mit einem KnK und einem KnD lings eines 
Kreises y =const, z =const. Auf dem KnK sind die Normalspannungen 
von 0 verschieden. Auf dem KnD sind sie 0 und haben auf seinen beiden 
Seiten verschiedene Vorzeichen. 

Die GréBenordnung der o, und o, ergibt sich nach (1) aus der Ampli- 
tude der Schwingungen, die etwa 10*cm betragt. Mit E =2,01 - 
10! dyn/cm?, w =3,3 und z=0,05cm sind die bei der Schwingung 
mit zwei KnD an einer Nickelplatte auftretenden Spannungen héchstens 
von der GréBenordnung 108 dyn/cm? oder 1 kp/mm?. 


3 Hort-Tuoma: Die Differentialgleichungen der Technik und Physik. Leipzig: 
Johann Ambrosius Barth 1954. 
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Wenn die beiden Normalspannungen o, und 6, ungleiches Vorzeichen 
haben, wird das Volumenelement an der einen Seite verlangert, an der 
anderen verkiirzt, haben sie gleiches Vorzeichen, wird das Volumen- 
element zweiseitig gedehnt bzw. zweiseitig gektirzt. Nach (4) tritt der 


a b 
Fig. 4a u. b. Die Spannung o; langs eines Kreises. a Schwingung mit zwei Knotendurchmessern; 
b Schwingung mit einem Knotenkreis und einem Knotendurchmesser 


erste Fall dann ein, wenn die beiden Hauptkriimmungen gleiche GréBen- 
ordnung, aber verschiedene Vorzeichen haben. Der zweite Fall kommt 
bei den Verbiegungen vor, bei denen die Kriimmungen gleiches Vor- 
zeichen haben. JDeshalb ist die 
Deformation in Fig.5a fiir die 
Schwingung mit zwei KnD, der 
Deformationstypus von Fig. 5b bis 
auf die Randzone auferhalb des 
KnK fiir die Schwingung mit einem 
KnkK und einem KnD charakte- 
ristisch. 

4. Ableitung von Formeln fiir die 
Temperatur- und Feldabhiingigkeit Ps.521.%; Pucmatn i voumensonens 
der magnetomechanischen Chladni- 1 KnK und 1 KnD 
Figuren. Aus der Spannungsvertei- 
lung in der schwingenden Platte ergibt sich die Erklarung fiir die 
magnetomechanischen Chladni-Figuren. Es sei ein Volumenelement bis 
zur Sattigung magnetisiert. Die Richtung seiner Magnetisierung /, 
schlieBe mit der an ihm angreifenden Spannung o den Winkel « ein. 
Dann iibt o auf J, ein Drehmoment vom Betrag: 


M, = 34,0 + cosa - sin x (2) 
aus‘. (A, ist die in Feldrichtung gemessene lineare Sattigungsmagneto- 
striktion.) Bei den Plattenschwingungen werden Drehmomente M, von 


4 Becker, R., u. W. DorinG: Ferromagnetismus. Berlin: Springer 1939. 
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den Spannungen o, und o, erzeugt. Weil durch sie der Magnetisierungs- 
vektor J, um den Winkel f aus der Feldrichtung herausgedreht wird 
(Fig. 6), tibt das Magnetfeld H ein Drehmoment My =H - J, - sin B aus. 
Da M,, und M, gleich groB sein miissen, folgt: sin B = ((3 4,,)/H J.) - cos « « 
sinw. Fiir Nickel ist bei Zimmertemperatur A, =34-10°° und J, = 
6100 G. Mit (siehe 3.) o<108 dyn/cm? gilt dann fiir Feldstarken gréBer 
als 300 Oe: (34, 0)/H J;<0,07, so daB: 


; 3A ; 
sinB =B =F: cosa: sina. (3) 
Wenn sich der Magnetisierungsvektor um den kleinen Winkel # dreht, 
dann andert sich die Magnetostriktion in der Richtung von o um 44 = 
34, (cosa -sina)-f. Durch Einsetzen von (3) 


. erhalt man hieraus: 
4s _ 9hie 2 3 
a: es AA = — 7 s60s a+ sin?a. (4) 
H ; . 
Fis OMe AA ist die zusdtzliche, durch magnetische Ur- 


Winkel « und p sachen bedingte Dehnung ¢,,, die sich der nor- 

malen elastischen Dehnung ¢, iiberlagert und den 

AE-Effekt bedingt. Es gilt*: A (1/E) =«,,/o.. Wenn E, der E-Modul fiir 

&m == 0 ist und die vorkommenden Anderungen von E, klein sind, so gilt: 
AE/E, =(é,/0) - Eg. Wegen AA =e,, ergibt sich mit (4): 


Wate : 
Hy 9 Cosa sina. (5) 


(AE/Eo)4 = 
Der AE-Effekt eines durch ein Magnetfeld H gesattigten Volumen- 
elementes ist also vom Winkel « zwischen Spannungen und Feldrichtung 
abhangig. Der AE-Effekt der ganzen Platte setzt sich aus den AE- 
Effekten der einzelnen Volumenelemente zusammen. Betrachtet man 
die Volumenelemente langs eines zum Plattenmittelpunkt konzentrischen 
Kreises, so greifen die Spannungen jedes einzelnen Volumenelementes 
unter einem anderen Winkel relativ zur Magnetisierungsrichtung an 
(Fig. 4). Der AE-Effekt der ganzen Platte stellt deshalb einen Mittelwert 
der AE-Effekte der einzelnen Volumenelemente dar. Andert man die 
Feldrichtung relativ zu dem oder den KnD, so wird dieser Mittelwert im 
allgemeinen seinen Betrag andern. Da jedoch die Winkel « sich mit der 
Feldstarke und der Temperatur nicht andern, ist die Temperatur- und 
Feldstarkeabhangigkeit des Mittelwertes allein durch den Faktor 
(Ai, - Eo)/H J, gegeben. 
Fir die Messungen sind nur die beiden ,,extremen‘‘ Feldrichtungen 
von Interesse, bei welchen je nach der gewahlten Eigenschwingung die 
magnetomechanische Chladni-Figur (Fig. 1) ein Minimum bzw. ein 
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Maximum zeigt. Die Temperatur- und Feldstarkeabhangigkeit der 
Differenz des AE-Effektes in diesen beiden extremen Feldrichtungen ist: 


(AE/Eo) 4 C. (6) 


ZF a. 
H 


Der Index A soll zeigen, da8 es sich um die Anisotropie des AE-Effektes 
der Platte handelt. C ist eine Konstante, welche die Mittelwerte der 
Faktoren cos? « - sin? « angibt. Die Mittelwertbildung ist kompliziert, 
da wegen der verschiedenen Gré8en der Spannungen jedem Volumen- 
element der Platte ein anderes Gewicht beigelegt werden muB. 

AbschlieBend sind noch einige ergdénzende und einschrankende Be- 
merkungen zu machen. Die an den Seitenflachen der Plattenelemente 
(Fig. 3a) auftretenden Schubspannungen wurden bisher vernachlassigt. 
Man kann zeigen, daB auch diese Schubspannungen Wirkungen auf das 
magnetomechanische Verhalten haben: Die magnetomechanische Chladni- 
Figur der Schwingung mit einem KnK und einem KnD miiBte nach 
(5) ein Kreis sein, wenn samtliche Hauptspannungen in der Plattenebene 
liegen wiirden, d.h. die Wirkung der Schubspannungen zu vernach- 
lassigen ware. Wegen cos? « - sin? « =cos®(« — 90°) - sin? (« — 90°) bleibt 
namlich nach (5) die Anisotropie des AE-Effektes in jedem Volumenele- 
ment die gleiche, wenn man die Feldrichtung um 90° dreht und samtliche 
Hauptspannungen in der Plattenebene liegen; dann darf der AE-Effekt 
der Platte keine Anisotropie zeigen. Aus Fig. 1 ersieht man, da8 die 
Anisotropie zwar sehr klein, aber nicht exakt 0 ist. Dieser Befund 
deutet darauf hin, daB die Schubspannungen nicht zu vernachlassigen 
sind, oder mit anderen Worten, daB nicht samtliche Hauptspannungen 
in der Plattenebene liegen. 

Bei der Ableitung von (6) wurde die der Versuchsanordnung ent- 
sprechende Voraussetzung gemacht, daB 3A,o<H/J,. Wenn H zu 
klein oder o zu groB ist, ergeben sich véllig andere Verhaltnisse. Das 
kann man aus (3) ersehen. Wenn die Spannung und die Feldrichtung 
parallel sind (« =0), so folgt: 8 =0. Das bedeutet nach Fig. 6, daB J, 
nicht aus der Feldrichtung abgelenkt wird. Demgegeniiber stellen sich 
die J, bekanntlich in einem longitudinal magnetisierten Nickeldraht 
unter Zug senkrecht zur Feldrichtung, obwohl auch bei diesem Versuch 
Spannung und Feldrichtung parallel sind. Eine Analyse zeigt, daB hier 
34,0>HJ, sein muB. Die Ungleichung 3/,o<H/, ist also eine fir 
die Giiltigkeit von (5) oder (6) sehr wesentliche Bedingung. 


Experimentelle Ergebnisse 


5. Das Frequenzspektrum einer Nickelplatte mit 2R =45 mm und 
der Dicke 241mm ist (Tabelle) nach der Kirchhoffschen Formel? 
berechnet (eingeklammerter Wert) und mit dem Elastomaten gemessen. 
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Die Frequenzspektren von Platten aus anderen Materialien und mit 
anderen Dimensionen ergeben sich durch Multiplikation mit einem ge- 
eigneten Faktor. 


Tabelle. Spektrum der Eigenfrequenzen in kHz, gemessen und (bevechnet). Rein- 
nickelplatte mit 2R=45 mm und 2h=1 mm, n = Zahl der KnD, m = Zahl der KnK 


n—> 


m (6) 1 24 3 + 5 
| “Gitweren eve x (2,52) (5,83) (10,2) (45,6) 
2;52 5,96 LO V2 —_ 
4 (4,06) (9,32) (16,1) (24,2) 
4,07 9,57 a= ae 


2 (17,5) (27,3) 


6. Fe-Ni mit 78% Ni. Die lineare Magnetostriktion der Legierung ist 
sehr klein. Der AE-Effekt einer Platte von 2R =26 mm und der Dické 
2h =0,4 mm, Frequenz der Schwingung mit zwei KnD 2,69 kHz, betrug 
bei 800 Oe etwa 0,2%. Die magnetomechanischen Chladni-Figuren 
waren innerhalb der MeBgenauigkeit Kreise, die Anisotropie des AE- 
Effektes ist also null. 


7. Reinnickel. (Fiir das Material danke ich den Vereinigten Nickel- 
werken, Schwerte, Ruhr.) Untersucht wurden Platten mit 2R =45 mm, 
2h =1 mm, im Anlieferungszustand (H, =27 Oe) und getemperte Platten 
(10% bei 600° C, H, =19 Oe, drei Wochen bei 500° C, H, =3 Oe). Ihre 
magnetische und elastische Homogenitat wurde gepriift. 

Zur Ermittlung der Lage der KnD wird bei konstanter Feldstarke 
die Feldrichtung variiert. Die Winkel der Maxima bzw. Minima der 
Resonanzfrequenzen sind mit einer Genauigkeit von 2° ermittelt. Dann 
wird die Feldrichtung auf einen Winkel eingestellt und die Feldstarke 
variiert. Zur Kontrolle der Konstanz der Versuchsverhaltnisse wurde 
laufend zwischen zwei Feldmessungen die Frequenz bei remanenter 
Magnetisierung gemessen. Es wurde bei der Schwingung mit zwei KnD 
und bei der Schwingung mit einem KnK und einem KnD gemessen. 

Fir die Frequenz » einer Platte gilt » const - (E/0)} (@ =Dichte 
des Materials). Wegen der relativ kleinen Frequenzinderungen im 
Magnetfeld folgt: AE/Ey =2-Av/r). Ist Ay die Differenz der Frequen- 
zen. bei den zwei ,,extremen“ Feldrichtungen (siehe 4.), so erhalt man 
(AE/Eo)4. Bezugpunkt fiir die Anderungen des E-Moduls ist der E- 
Modul Ey, berechnet aus der bei allen Feldrichtungen gleichen Eigen- 
frequenz v9 bei H-> oo. Es wurde hier an Stelle von y, die Frequenz bei 
800 Oe oder auch 690 Oe eingesetzt; der entstehende Fehler ist zu ver- 
nachlassigen, wenn der Winkel zwischen H und den KnD 45° ist (im 
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folgenden abgekiirzt < (H, KnD) 45°), da dann die Frequenz vy schon 
fast erreicht ist. 


7a. In Fig. 7 ist die Anisotropie des AE-Effektes (Differenz zwischen 
Maximum und Minimum der magnetomechanischen Chladni-Figur) als 
Funktion der Feldstarke aufgetragen (Schwingung mit zwei KnD). Bei 
Feldstarken gréBer 500 Oe ergibt die Messung an der weichen Probe 
eine Hyperbel (punktierte Linie). Die Kurven der harteren Proben 
nahern sich ihr mit 
wachsendem Feld. Bei 
einer bestimmten Feld- 60 
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tes ein Maximum, das ! as 294, =2708 
sich mit zunehmender i oe: NS 
magnetischer Harte zu & ” ! oo aR oT a Sy 
hoheren Feldstarken hin ; o luca 
verschiebt. Sey, ! sees 

An Hand der sche- ! os a 


-  o, 

—@—-0- -0—-0-~ 9 CARERS, 
-o- men Te 

= Lary =x? 
Sel 


matischen Darstellung 20 
(Fig. 8) wird die Kurven- 
form der Fig. 7 erklart. 
An einer Seite einer poly- 
kristallinen quadrati- 
schen Platte greift eine 


Normalspannung o an. 


10 


600 


YOO 500 600 700 


Hin Oe 


a : Fig. 7. Die Anisotropie des AE-Effektes bei der Schwingung mit 
Der Fall H|\o entspricht 2 KnD als Funktion der Feldstarke, gemessen an Nickelplatten 


bei der schwingenden verschiedener magnetischer Harte 

Platte naherungsweise 

<x (H, KnD) 45° (vgl. Fig. 4a). Ist < (H, o) 45°, so entspricht das 
bei der Platte <(H, KnD) 0 bzw. 90°. 

Bei (4) (H =0) sind die Magnetisierungsvektoren gleichverteilt. Die 
Spannung o iibt auf jeden Magnetisierungsvektor /, (Pfeile) ein anderes 
Drehmoment aus [vgl. (2)]. Der JE-Effekt des ganzen Kérpers berech- 
net sich aus dem mittleren Drehmoment M,. 


Bei (2) (schwaches Magnetfeld) wird die Gleichverteilung der /, 
aufgehoben. Das von o erzeugte mittlere Drehmoment hat bei 2a einen 
anderen Wert als bei 2b, es tritt eine Anisotropie des AE-Effektes ein, 
deren GroBe von der Differenz der mittleren Drehmomente bei 2a und 
2b abhangt. 

Bei (3) (starkeres Magnetfeld) liegen die J, schon nahe in Feldrich- 
tung. Die Differenz der mittleren Drehmomente fiir 3a und 3b und 
damit die Anisotropie des AE-Effektes ist gréBer. 


S00 


382/700 200 
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Bei (4) (magnetische Sattigung) ist fiir H||o (4a) das Drehmoment 
der Spannung o 0, bei 4b maximal; die Differenz der Drehmomente ist 
ebenfalls maximal. Es gilt Formel (6): bei weiterer Erhoéhung des 
Magnetfeldes nimmt die Anisotropie des AE-Effektes wieder ab. 


Der Anstieg der Kurven in Fig. 7 

Oli wtse ist also durch das Anwachsen der 

Differenz der mittleren Drehmomente 

“ bedingt, wahrend der Abfall bei ho- 

Mq= 3h cose sive heren Feldstarken aus (6) folgt. Die 

Feldstarke, bei der (4) erreicht wird, 

hangt von der magnetischen Harte des 

i! Materials ab. Deshalb steigen die Kur- 

ae ven der Proben mit kleiner Koerzitiv- 

é kraft steil, mit gr6Berer Koerzitivkraft 

; dagegen flach an. Unabhangig von 

der Koerzitivkraft nahern sich die 

Kurven bei héheren Feldstarken, wie > 

@ A starker es (6) verlangt, wo die inneren Span- 
aH nungen nicht vorkommen. 


Bei Feldstarken unter etwa 90 Oe 
ist die Anisotropie des AE-Effektes 
negativ. Eine Abschatzung ergibt, 
daB bei dieser Feldstarke die Span- 
@ Sithgung nungsenergie 34,0 gleich oder gré- 
Ber als die Feldenergie H J, wird. 


i Dann Aandern sich die Verhaltnisse 
wesentlich (siehe 4.). Die Durchfiih- 

; 5 rung der Rechnung fir 34,o>H/, 
ist sehr kompliziert und in diesem 

ae cue os Zusammenhang ohne Interesse, da 
mesial) die Versuchsanordnung es nicht ge- 

rie’ etatasene 6 rent stattet, fiir diesen Fall einfache Aus- 


sagen zu machen. 


7b. Fig. 9 zeigt AE-Effekt (Platten mit H,=3, 19 und 27 Oe) und 
Dampfung (Platte mit H,=27 Oe) bei der Schwingung mit zwei KnD 
als Funktion der Feldstarke fiir zwei Feldrichtungen: es ist erstens 
< (H, KnD) 45° und zweitens <(H, KnD) 0° bzw. 90°. Der AE-Effekt 
hat unabhangig von der Feldrichtung relativ zu den KnD ein Minimum. 
Wenn <(H, KnD) 0° bzw. 90° liegt das Minimum bei héheren Feld- 
starken und ist tiefer; es ist analog dem Minimum des Torsionsmoduls 
zu erklaren (siehe 10.). Erwartungsgema8 bewirkt die Gliihung eine 
starke Erniedrigung des E-Moduls bei kleinen Feldstarken; die Minima 
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liegen bei niedrigeren Feldstaérken. Bei der Feldabhangigkeit der Damp- 
fung (untere Kurve) entsprechen die Maxima den Minima des AE- 
Effektes. Die Dampfungswerte sind nicht gut reproduzierbar. 


Fig.10 zeigt AE- 
on ore~ se eregee— aes 


Effekt und Dampfung sie pe, tad 
als Funktion der Feld- ee ile 
stirke bei der Schwin- 7 a a al 
gung mit einem KnK hen 
und einem KnD, Feld- Z, ff , 
richtung einmal par- 4 AE gee 
allel, einmal senkrecht 3 5 oe ee / / * ale 
zum KnD. Je kleiner ig bla ig a 
H,, desto gréGer ist | Vika ie Pg 
die Erniedrigung des ” Se yf 7 dine. Platte He = 302 
E-Moduls_ bei kleinen Won ee fog eee 
Feldstarken. Der AF- 32% al i é i ae : 
Effekt der PlatteH,= S | “ prmaeweeery 7 Lea is 
3 Oe war bei H =07,5 % She, s at Me =e 4(H,Knb) 45° 
und verlief steiler als ae: eax 
per der Piatte “H, = 7 2 Sar. otngaen 
149 Oe; ein Minimum 4 Ise oP. 
i rooxexxx Ldmptung 


war nicht vorhanden. Platte H.=270e 


Die Abhangigkeit des 
AE-Effektes von der 
Magnetisierungsrichtung 
bei der Schwingung mit 
einem KnK und einem 10 
KnD beruht auf dem 

EinfluB der Schub- 


spannungen (siehe 4.). Y00 500 600 700 800 

Aus dieser Feststellung Hin Oe 

k6nnen noch Folgerun- Fig. 9. M4E-Effekt und Dampfung, gemessen an der Schwingung 
mit 2 KnD in den beiden extremen Feldrichtungen, als Funktion 


10 200 300 


gen gezogen werden der Feldstarke 


(siehe 11.). 
Die Dampfung kommt von den bei der Schwingung der Magnetisie- 


rungsvektoren um ihre Ruhelage entstehenden Wirbelstrémen. Ist deren 
Amplitude gro8, so ist auch die Erniedrigung des E-Moduls und die 
Dampfung durch die Wirbelstréme groB. Deshalb ist die Feldabhangig- 


keit beider Effekte ahnlich. 

8. Es wurde die Temperaturabhangigkeit der Anisotropie des 4E- 
Effektes bei konstanter Feldstarke gemessen und aus ihr der Temperatur- 
gang der linearen Sattigungsmagnetostriktion und der GrdéBe Flay 
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nach (6) berechnet. Die Messung der Anisotropie des AE-Effektes er- 
weist sich als eine einfache Methode zur Bestimmung der Temperatur- 
abhangigkeit der linearen Sattigungsmagnetostriktion. 

Die Temperatur wurde mit dem Ofen (Fig. 2) erzeugt, die Feldstarke 
konstant auf 690 Oe gehalten. Gemessen wurden die Resonanzfrequen- 
zen in den beiden extremen Feldrichtungen (Schwingungen mit zwel 

KnD, Nickelplatten mit 

H,=3 und 19 Oe). In 

—~ Hine Fig. 11 ist das dem 
£64  E-Modul proportionale 
eee ips Quadrat der Resonanz- 

o 0 frequenzen, gemessen an 
a pigs der Platte. mit. 4,= 
af 419 Oe, als Funktion der 
Temperatur aufgetra- 

ae gen.-.Die, Platte \tijee 
$8"! y 227068 3 Oe ergibt die gleichen © 

ere) 4 (And) 0° pore 

Der Temperaturgang 
der Anisotropie des AE- 
; Effektes ist nach For- 

* mel (6) (4% - Eo)/ HJ, 
ey: | proportional. Aus E, 
Sie 7 (E-Modul fiir Hoo) 
aoe le und J,=/(T) ist die Tem- 
Se a peraturabhangigkeit der 
“| jinearen Sattigungsma- 
enetostriktion berechnet 
io 200 300 400 500 00 700 00 —«(F 38-12, untere Kurve). 
Hin Oe Die Berechnung von Ey 


Fig.10. AH-Effekt und Dampfung, gemessen an der Schwingung aus der Frequenz bel 
mit 1 KnK und 1 KnD in den beiden extremen Feldrichtungen, 


als Funktion der Feldstarke 690 Oe [<x (H, KnD) 45°] 

bringt nur einen ver- 

nachlassigbaren Fehler. Der Temperaturgang von FE, ist der oberen 
Kurve in Fig. 411 proportional. Das wirksame magnetische Feld ist 
wegen des von J, abhangigen entmagnetisierenden Feldes nicht tem- 
peraturkonstant. Die GréBenordnung des Entmagnetisierungsfaktors 
folgt aus der Hysteresekurve zu N =0,3. Mit ihm wurde das entmagneti- 
sierende Feld fiir jede Temperatur berechnet. Der Einflu8 von WN ist 
jedoch so gering, daB die Werte fiir 4, sich noch nicht merklich verschie- 
ben, wenn man N um 30% andert. Die Werte in Fig. 12 sind bei 20° 
auf 10 normiert. Die Messungen an den Platten H,=19 Oe (Kreise) 
und H,=3Oe (Kreuze) liefern innerhalb der MeSgenauigkeit den 
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gleichen Temperaturgang von 4. Diese Methode zur Messung der Tem- 
peraturabhangigkeit der linearen Sattigungsmagnetostriktion ist ein- 
fach, weil nur Frequenzen zu messen sind; wegen der Differenzbildung 
zwischen den Frequenzen bei den zwei Feldrichtungen fallen alle iso- 
tropen Effekte heraus, z.B. die Warmeausdehnung und die Volumen- 
magnetostriktion (siehe 9.). Die Methode ist beschrankt auf platten- 
formige Proben. 
Der Temperaturgang von Je lay (Fig. 12, obere Kurve), bei 20° C auf 
10 normiert, ist von Wichtigkeit bei der Deutung des Temperatur- 
ganges der Anfangssuszeptibili- 
tat. y,°. . Die bisher vorlie- 
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Fig. 11. Die Temperaturabhangigkeit des Quadrates der Fig. 12. Der Temperaturgang der linearen Sat- 
Frequenz derSchwingung mit 2 KnD (prop. zum E-Modul) tigungsmagnetostriktion und der GroBe J?/A), 
bei den zwei extremen Feldrichtungen und konstanter berechnet aus der Anisotropie des AE-Effektes. 
Feldstarke, gemessen an der Nickelplatte mit H, = 19 Oe. Zum Vergleich sind einige Literaturwerte 
(Die Platte mit H,=3 Oe ergibt die gleichen Kurven) eingezeichnet 


Funktion aus Messungen von vy, unter starkem Zug von G. SCHARFF®, 
aus Messungen von 4, von D. KrrKHAm’ und von R.R. Brrss und 
E.W. LEE® und von W. DoOriING® stimmen nicht iiberein; letzterer 
findet sogar Temperaturunabhangigkeit von Tet Ag: Bemerkenswert 
ist, daB sich hier ein in den anderen Messungen fehlendes Maximum 
bei 200°C ergab, das vielleicht mit dem Ubergang der Richtung der 
leichtesten Magnetisierung von 111 auf 110 oder der Nullstelle der 
Kristallenergieanisotropiekonstanten zusammenhdangt. 

5 Beitrage zur Theorie des Ferromagnetismus, herausgeg. von W. KOsTER. 
Berlin-Gottingen-Heidelberg: Springer 1956. 

6 ScuarFF, G.: Z. Physik 97, 73 (1935). 

7 KirKuam, D.: Phys. Rev. 52, 1162 (1937). 

8 Brrss, R.R., and E.W. LEE: Proc. Phys. Soc. 76, 502 (1960). 

9 DérING, W.: Z. Physik 103, 560 (1936). 
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9. Fe-Ni mit 46 und 36% Ni. Die Formel (6) sollte auch gelten, wenn 
die Anisotropie der Magnetostriktion sich nicht so einfach darstellen 
]aBt wie bei Nickel. Die Messungen an den Legierungen bestatigen diese 
Uberlegung: Die Feldabhangigkeit der Anisotropie des 4E-Effektes ist 

ein Ma8 fiir die lineare Sattigungs- 

magnetostriktion. 
. » + 46 TON Die Platte mit 46,25% Ni (fiir 
das Material danke ich Herrn Prof. 
‘ Dr. W.OELSEN) der Abmessungen 
\ 2R =44,7mm, 24 =1mm_ wurde 
re 4 Std bei 700°C gegliiht, die Fre- 
‘ quenz der Schwingung mit zwei 
- KnD war 2,10 kHz im unmagne- 
“e., ~.,.  tischen Zustand. Die Platte mit 
36% Ni (Vereinigte Nickelwerke), 
7300 400 500 600 700 #00 |= ZR = 45 mm, 2h =1 mm, wurde 
H in Oe 2 Std bei 750°C gegliiht, die Fre-. 
Bi 13, Die Alstore ee atten der quenz der Schwingung mit zwei 
Funktion der Feldstarke KnD war 2,05kHz im unmagneti- 

schen Zustand. 
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Fig. 13 zeigt die Anisotropie des AE-Effektes, gemessen an der 
Schwingung mit zwei KnD, als Funktion der Feldstarke. Ihr Verlauf ist 
ahnlich wie bei reinem Nickel, so daB die Vorstellungen zur Erklarung 
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Fig. 14, Der reziproke Wert der Anisotropie des AE-Effektes (y) als Funktion der Feldstarke 


der Feldabhangigkeit der Anisotropie des AE-Effektes bei Nickel auch 
auf andere ferromagnetische Kérper iibertragen werden kénnen. Im 
Bereich der Formel (6) mu8B y=(AE/E,);' als Funktion von H eine 
Gerade ergeben, was nach Fig. 14 fiir beide Legierungen der Fall ist. 
Aus der Steigung der Geraden — nach (6) J,/ (Aj, - Eo) proportional — 

ergibt sich bei Kenntnis von jf, und E, eine der linearen Sattigungs- 
magnetostriktion proportionale GréBe. Der Proportionalitatsfaktor 
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wurde durch Vergleich mit den Messungen an reinem Nickel eliminiert *. 
Mit den aus der Literatur! entnommenen Werten fiir die Sattigungs- 
magnetisierungen J, und den aus den Resonanzfrequenzen bei groBen 
Feldstarken berechneten E-Moduln E, ergibt sich, wenn man die Satti- 
gungsmagnetostriktion des reinen Nickels zu 34 - 10-6 annimmt, fiir die 
Sattigungsmagnetostriktion der 46,25%igen Ni-Fe-Legierung Ay, = 
28-10°° und fiir die 36%ige Ni-Fe-Legierung Az, =15 - 107°. 

Die in der Literatur angegebenen linearen Sdttigungsmagnetostrik- 
tionen der beiden Legierungen streuen stark. Beim Vergleich ist der von 
der Volumenmagnetostriktion herkommende Anteil durch Extrapolation 
der A-H-Kurven zu eliminieren, da die aus der Anisotropie des AE- 
Effektes berechneten j-Werte den Anteil der Volumenmagnetostriktion 
nicht enthalten, weil die von ihr erzeugte Anderung der elastischen 
Konstanten richtungsunabhangig ist. Fiir 46% Niin Fe (Volumeneffekt 
relativ klein) ist Ayg=26-10°61°. Fiir 36% Ni in Fe (Volumeneffekt 
groB) entnimmt man aus? j3,=14-10-§ (nach Honpa) und 20- 10°6 
(nach SCHULZE); nach BJELOw! ist As, =14 - 107°. 


Vergleich mit den Messungen an Staben 


10. Die Feld- und Temperaturabhangigkeit des Torsionsmoduls 
(G-Modul) wurde in neuerer Zeit von MoreBius™, Hrpi?? und Misex und 
KRATOCHVILOVA gemessen, und zwar mit einem Torsionspendel an 
Nickel. Nach den Messungen von MOoEBIvs ist in Fig. 15 das dem G- 
Modul proportionale Quadrat der Frequenz des Torsionspendels in rela- 
tiven Einheiten in Fig. 15a gegen die Feldstarke bei konstanter Tem- 
peratur (23°C) und in Fig. 15b gegen die Temperatur bei konstanter 
Feldstarke (383 Oe) aufgetragen. Die Feldabhangigkeit des G-Moduls 
zeigt ein ausgepragtes Minimum und die Temperaturabhangigkeit ist 
konvex; beide Erscheinungen treten bei den entsprechenden Kurven 
des an Staben gemessenen E-Moduls nicht auf. 

Das Minimum in der Feldabhangigkeit des G-Moduls schreiben 
Taxaci5 und Hirsi der beim Torsionspendel zusatzlich auftretenden 
Zugbelastung zu. M1SEK und KRATOCHVILOVA nennen die Abnahme des 


* Dabei wird implizit angenommen, da8 auch bei den beiden Fe-Ni-Legierungen 
fiir das Drehmoment einer Spannung die Formel (2) gilt. Die Ableitung der For- 
mel (6) ist auch mit einer anderen Funktion an Stelle von (2) méglich, nur die 
Konstante C in (6) andert ihren Wert. 

10 BozortH, R.M.: Ferromagnetism. New York: D. van Nostrand Company 1951. 

11 ByELow, K.P.: Erscheinungen in ferromagnetischen Metallen, Berlin: 
VEB Verlag Technik 1953. 

12 MoEBtius, W.: Phys. Z. 35, 806 (1934). 

13 Hip1, T.: Sci. Rep. Tohoku Imp. Univ. 28, 435 (1940). 

14 Misex, K., u. E. Kratocuvitova: Czechosl. J. Phys. 9, 405 (1959). 

15 Taxaai, M.: Sci. Rep. Tohoku Imp. Univ. 28, 85 (1939). 
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G-Moduls bei niedrigen Feldstarken in Anlehnung an OCHSENFELD’® 
den ,,unechten‘‘ 4 G-Effekt. Demgegeniiber ergibt sich hier durch Ver- 
gleich mit den Messungen an Plattenschwingungen, da das Minimum 
in der Feldabhangigkeit des G-Moduls und sein konvexer Temperatur- 
gang durch den bei der Torsion auftretenden Winkel von 45° zwischen 
Spannungen und Magnetisierungsrichtung zu erklaéren ist*. Zur Er- 
lauterung dient Fig. 8 [wegen <(H, o) 45° nur die Bilder 2b, 3b und 
4b]. Man sieht, daB bei Erhéhung der Feldstarke vom Wert 0 bis zur 
Sattigungsfeldstarke das von der Spannung o auf die Magnetisierungs- 
vektoren ausgeiibte mittlere Dreh- 
moment standig zunimmt und bei 
der Sattigungsfeldstarke seinen ma- 
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Fig. 15. a Die Feldabhangigkeit des G-Moduls nach W. Morsius!*. b Die Temperaturabhangigkeit des 
G-Moduls bei H = 383 Oe nach W. Morxzius!™ 


ximalen Wert erreicht. Der AG-Effekt, der sich aus dem mittleren 
Drehmoment der Spannung o berechnet, nimmt daher ebenfalls solange 
zu, bis die Sattigungsfeldstarke erreicht ist. Wenn H gréBer als die 
Sattigungsfeldstarke wird, so gilt Formel (5) (mit « = 45°) und der AG- 
Effekt nimmt proportional mit 1/H wieder ab. Daher nimmt der G-Modul 
bei niedrigen Feldstarken ab und steigt bei héheren Feldstarken hyperbel- 
artig an. Der Temperaturgang ist konvex, da sich dem normalen Tem- 
peraturgang der elastischen Konstanten der Temperaturgang der An- 
isotropie des AE-Effektes iiberlagert. 

Die Messungen an Plattenschwingungen bestatigen diese Uber- 
legungen. Wenn bei der Schwingung mit zwei KnD <x (H, KnD) 0° bzw. 
90°, d.h. wie bei der Torsion < (H, o) 45° ist, so tritt auch bei der Feld- 
abhangigkeit des AE-Effektes ein ausgepragtes Minimum auf (Fig. 9) 

* Die bei der Torsion eines Drahtes oder Stabes entstehenden Hauptspannungen 
sind unter 45° zur Stabachse geneigt. Bei Magnetisierung in Richtung der Stab- 
achse schlieBen diese Spannungen 45° mit der Feldrichtung ein. 

16 OCHSENFELD, R.: Z. Physik 143, 375 (1955). 
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und die Temperaturabhangigkeit ist ebenfalls konvex (Fig. 11, untere 
Kurve). 

41. Biegung und Dehnung im Magnetfeld. Nach Honpa und Te- 
RADA" ist die Feldabhangigkeit des AE-Effektes bei Messung mit der 
Biegemethode deutlich verschieden von der bei der Verlingerungs- 
methode gemessenen. GIEBE und BLECHSCHMIDT!8 stellten fest, daB bei 
einem harten Nickelstab der AE-Effekt bei Messung an longitudinalen 
Schwingungen positives, bei Messung an transversalen Schwingungen 
negatives Vorzeichen hat. K6OsTER!® fand fiir die Feldabhangigkeit des 
AE-Effektes mit transversalen Stabschwingungen andere Ergebnisse 
als SIEGEL und QuImBy* u.a. mit Longitudinalschwingungen. Ocn- 
SENFELD/6 fand bei der Feldabhangigkeit des AE-Effektes zweier Ni-Fe- 
Legierungen mit Transversal- 
schwingung ein Minimum, das 
von anderen Autoren bei 
der Messung an Longitudinal- 
schwingungen nicht gefunden {7 Rath Kaohen 


wurde. Fig. 16. Spannungstrajektorien bei Biegeschwingungen. 
Die Schubspannungen diir- Ausgezogene Linien z.B. Richtung der Druckspannngen, 
g gestrichelte Linien Zugspannungen, dicker Strich 
fen nach 4. nicht vernach- eee isee 
lassigt werden. Der Unter- 
schied zwischen Biegung und Dehnung besteht aber darin, daB im 
einen Fall Schubspannungen auftreten, im anderen nicht. Es ist 
deshalb zu untersuchen, welchen Einflu8 die Schubspannungen auf den 
AE-Effekt eines Stabes haben. Fig. 16 zeigt den Verlauf der Spannungs- 
trajektorien* in einem transversal schwingenden Stab. Im Schwin- 
gungsknoten schlieBt die Richtung der Hauptspannungen 45° mit der 
neutralen Faser ein. Da die Magnetisierungsrichtung stets in der neu- 
tralen Faser liegt, nimmt der E-Modul der in der Nahe des Knotens 
liegenden Volumenelemente bei kleineren Feldstaérken ab (vgl. 10.). 
Im Schwingungsbauch sind die Spannungen parallel zur neutralen 
Faser und schlieBen den Winkel 0° mit der Magnetisierungsrichtung ein. 
Die Feldabhangigkeit des E-Moduls der in der Nahe des Schwingungs- 
bauches liegenden Volumenelemente gleicht deshalb der an Longi- 
tudinalschwingungen gemessenen, die mit wachsendem Feld nur wenig 
oder iiberhaupt nicht abnimmt. ‘Der JE-Effekt des ganzen Stabes stellt 
einen Mittelwert der AE-Effekte der einzelnen Volumenelemente dar. 


* Die Spannungstrajektorien sind Linien, die tiberall die Richtung der Haupt- 
spannungen angeben. 

17 Honpa, K., u. T. TERADA: Phil. Mag. 13, 36 (1907). 

18 Giese, E., u. E. BLecnscumipt: Ann. Phys. 11, 905 (1931). 

19 K6sTER, W.: Z. Metallkde. 35, 57, 194 (1943). 

20 SIEGEL, S., u. S.L. QuimBy: Phys. Rev. 49, 663 (1936). 
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Es ist daher verstandlich, daB der aus Longitudinalschwingungen bzw. 
beim Dehnungsversuch bestimmte E-Modul bei kleineren Feldstarken 
groBer ist als der E-Modul aus Transversalschwingungen bzw. bei der 
Biegemethode. 


42. Die Poissonsche Gleichung gibt den Zusammenhang zwischen dem 
E-Modul, dem G-Modul und dem Kompressionsmodul K eines isotropen 
K6rpers: 1/G =3/E —1/K. Beim Magnetisieren gilt bei vielen Substan- 
zen K =const und die relativen Anderungen von G und E£ sind klein. 
Fiir die Anderung der elastischen Konstanten im Magnetfeld gilt daher: 


AGG) =3 - GolEq- AEE. (7) 


Da die Poissonsche Gleichung und damit auch (7) nur fiir isotrope Kér- 
per gilt, ist (7) wegen der Anisotropie des AE-Effektes im allgemeinen 
nicht erfiillt, das zeigen z.B. die bei 10. mitgeteilten MeBergebnisse des 
AE- und AG-Effektes an Nickel. Es ist also die Meinung von BECKER 
und D6riNG* nicht richtig, da8 nach (7) der 1G-Effekt aus dem AE- 
Effekt zu berechnen ist; COOKE und Brown #2! finden dieses an Eisen nur 
deshalb, weil bei Eisen wegen der kleinen Magnetostriktion auch die 
Anisotropie des AE-Effektes klein ist. Das Bestehen oder Nichtbestehen 
der Beziehung (7) zwischen AG und AE ist ein Kriterium dafiir, ob 
ein Material eine kleine oder groBe Anisotropie des AE-Effektes hat, 
wenn die Gewahr fiir im unmagnetischen Zustand isotrope Proben ge- 
geben ist. 

Die Arbeit wurde unter der Leitung von Herrn Professor Dr. WALTHER GER- 


LACH, dem ich fiir viel Anregung und Férderung herzlich danke, ausgefiihrt. Den 
Elastomaten verdanke ich der Deutschen Forschungsgemeinschaft. 


21 COOKE, W.T.: Phys. Rev. 50, 1158 (1936). — Brown, W.F.: Phys. Rev. 
50, 1165 (1936). 
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Die Koeffizienten der Inneren Paarbildung 
bei den y-Ubergangen nach Co Ni® und Pr’? Nd!” 


Von 
H. LANGuHorfrF, P. KIrt1an und A. FLAMMERSFELD 


Mit 2 Figuren im Text 


(Eingegangen am 14. August 1961) 


The coefficients ¢ of internal pair formation of the 1:17 and 1:33 MeV transitions 
in Ni®® and of the 1-57 MeV transition in Nd!#? were measured by detecting the 
annihilation radiation of the positrons. We obtained the values ¢ = (3:7 + 0:6) - 1075 
for Ni®® and ¢= (10-8 + 1:8) - 10-> for Nd!4?. The results for Ni® are in good agree- 
ment with theoretical calculations. The 1:57 MeV transition in Nd!4? is identified 
as electric quadrupole and the first excited level of Nd!4?2 is determined to be 2*. 
By further measurements the partial transition from Pr1? to the first excited level 
of Nd!#? was found to be (3:7+0:4)% per disintegration. No K capture of Pr!4? 
more than 2-10 could be detected. 


1. Einleitung 


Liegt ein angeregtes Niveau eines Atomkernes um mehr als 1 MeV 
iiber dem Grundniveau, so kann der Zerfall dieses Niveaus neben der 
Emission eines y-Quants oder Konversionselektrons auch durch Innere 
Paarbildung (I.P.) erfolgen. Das Verhaltnis ¢, definiert als Wahrschein- 
lichkeit fiir I.P./Wahrscheinlichkeit fiir y-Emission, hangt ebenso wie der 
Elektronenkonversionskoeffizient empfindlich von der Multipolordnung 
des betreffenden Uberganges ab und kann daher zur Bestimmung von 
Kernspins angeregter Niveaus herangezogen werden, zumal die Wahr- 
scheinlichkeit fiir Elektronenkonversion mit steigender Energie abnimmt 
und eine Bestimmung auf diesem Wege daher auf groBe Schwierigkeiten 
stoBt. 

Berechnungen von ¢ wurden in verschiedenen Naherungen durch- 
gefiihrt. Fiir den in dieser Arbeit betrachteten Energiebereich (< 1,6MeV) 
liegen Rechnungen von JAEGER und Hurme?!, WANG? und BRIMBERG?® 
vor, die unter Verwendung der exakten Elektronenwellenfunktionen als 
Lésung der Dirac-Gleichung fiir spezielle Multipolordnungen und Kern- 
ladungszahlen ausgefiihrt wurden. Weiterhin kommen Berechnungen 


1 JaEGcER, J.C., and H.R. Hume: Proc. Roy. Soc. Lond. 148, 708 (1935). 
2 Wane, M.H.: Nature, Lond. 162, 264 (1948). 
3 BRIMBERG, S.A.S.: Phys. Rev. 87, 150 (1952). 
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von RosE und UHLENBECK! mit Hilfe der sog ,,Schrédingerschen Nahe- 
rung‘‘ in Betracht. 

Messungen des Koeffizienten der I.P. bei y-Ubergangen im Anschlu8 
an radioaktive Zerfalle wurden von ALICHANOW sowie von BRADT 
u. Mitarb. und von SLATIs u. Mitarb. am Pb?°8, von Rag, von Mims 
‘u. Mitarb., von CLELAND u. Mitarb., von Broom und von SLATISs u. Mitarb. 
am Mg, von SLATIS u. Mitarb. am Fe** > und von ANTONAVA u. Mitarb. ® 
am Sm152, Gd54 und Ce! mit unterschiedlicher Genauigkeit ausgefiihrt. 
Die Ergebnisse stimmen im wesentlichen mit den fiir die betreffende 
Multipolordnung und Energie berechneten Werten iiberein. 


In der vorliegenden Arbeit wurde mit dieser Methode die bisher 
unbekannte Multipolordnung des ersten angeregten Niveaus von 
1,57 MeV des Nd"? bestimmt (Fig. 1). Die Untersuchung dieses Niveaus 
ist von Interesse, weil bei den Kernen mit magischer Neutronen- oder 
Protonenzahl, zu denen auch das. Nd#4? mit 82 Neutronen gehort, Aus- 
nahmen von der sonst giiltigen Regel auftreten, daB bei stabilen gg-Ker- 
nen das erste angeregte Niveau ein Niveau mit Spin 2 und gerader 
Paritat ist. Als Ausnahmen dieser Regel sind die Kerne O1°,Ca*®, Ge??, 
Zr? und Pb? bereits bekannt. 


2. MeBmethode und Apparatur 


Die Messung des I.P.-Koeffizienten geschah im Prinzip nach einer 
von Mims’ angewandten Methode durch Messung der Vernichtungs- 
strahlung der entstehenden Positronen. Diinne Praéparate von Co® und 
Pri#2 wurden mit Plexiglasscheiben umgeben, um darin die von der I.P. 
stammenden Positronen abzubremsen und zerstrahlen zu lassen. Die 
beiden entstehenden Vernichtungsquanten wurden mit zwei Szintilla- 
tionszahlern (NaJ, 5cmX5 cm) registriert, die an eine Schnell-Lang- 
sam-Koinzidenz mit einem Auflésungsvermégen von t=5 nsec ange- 
schlossen waren. Im Falle einer Koinzidenz wurden die beiden aus den 
Szintillationszahlern stammenden Impulse addiert. Das Spektrum der 
summierten koinzidenten Impulse wurde dann mit einem 256-Kanal- 
diskriminator aufgenommen. Bildeten Praéparat und die beiden Szin- 
tillationszaéhler einen Winkel von 180°, so wurde im Summenspektrum 
bei einer Energie von 1 MeV eine Linie beobachtet, die von den im 
Praparat vernichteten Positronen stammte. Im Gegensatz zu friiheren 


4 Rose, M.E., and G.E. UHLENBECK: Phys. Rev. 48, 211 (1935). 

5 Originalzitate sind in K. SrzecBAHN, Beta- and Gamma-Ray Spectroscopy, 
Amsterdam 1955, zusammengefaBt. 

6 AnTONAVA, S.F., S.S. VaAsILENKO, M.G. KacGanskry and D.L. KAMINSEIJ : 
J. Exp. Theor. Phys. USSR. 37}°667 (1959); 38, 765 (1959). 

? Mims, W., H. Harsan and R. Wirson: Nature, Lond. 166, 1027 (1950). 
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Messungen kann durch diese Impulsaddition die Vernichtungsstrahlung 
viel sicherer von stérenden anderen Ereignissen wie zufallige Koinziden- 
zen oder echte durch y-Kaskaden bedingte Koinzidenzen unterschieden 
werden. 


Um den bei diesem Verfahren mitgemessenen Anteil der auBeren 
Paarbildung im Plexiglas abziehen zu kénnen, wurden die Messungen 
fiir verschiedene Plexiglas-Absorberdicken zwischen 0,5 und 4 mm aus- 
gefiihrt. Eine Extrapolation zur Absorberdicke 0 ergab dann den Anteil 
der I. P., der bei 0,5 mm Plexiglas etwa 80% der insgesamt gemessenen 
Positronenzahl betrug. Ein Nachteil dieser einfachen Me&methode ist, 
da bei mehreren gleichzeitig vorhandenen y-Ubergangen nur die 
Gesamtzahl der Positronen registriert wird. 


3. Messungen und Ergebnisse 


Ni. Um die Brauchbarkeit der Berechnungen der I.P.-Koeffi- 
zienten fiir Energien wenig oberhalb der Schwellenenergie zu priifen, 
wurde der I. P.-Koeffizient fiir die y-Strahlung des Ni® gemessen. Das 
4*-Niveau des Ni® entsteht bekanntlich beim f-Zerfall des Co® und 
zerfallt durch zwei Quadrupoliibergange 
von 1,17 und 1,33 MeV Energie in den keV 
Grundzustand. Fiir die Messung wurde __,- soPhaa 
ein 1mC starkes Co®-Praparat von 
0,4 mg/cm? Schichtdicke verwendet. 
So konnte dauBere Paarbildung im 
Praparat selbst vernachlassigt werden. 
Bei einem Abstand der Zahler von 3 m 
voneinander wurden etwa zwei Koinzi- 
denzen/min beobachtet. 


Als Ergebnis fiir die Summe der wha 
Inneren Paarbildungskoeffizienten der Fig. 1. Zerfallsschema des ae Verzwei- 

A we gungsverhdltnis und Spin des angeregten 
beiden y-Linien wurde é= (307 at 0,6) Niveaus nach eigenen Messungen 


x 10-° erhalten. 


Nd\#, Fig. 1 zeigt das von JENSEN u. Mitarb.® und Poxm u. Mitarb.® 
angegebene Zerfallsschema des Pri#?, dessen Zerfall zu 4% zum ersten 
angeregten Niveau des Nd! fiihrt. 


Ein Praparat von etwa 1 mC Pr’? mit einer spezifischen Aktivitat 
von 2 C/g wurde durch Bestrahlung von Pr,O,, im Reaktor Geesthacht 
erhalten. Es wurde wieder die Zahl der Positronen in Abhangigkeit von 


8 JENSEN, E.N., L. J. Lastett and D. J. ZAFFARANO: Phys. Rev. 80, 862 (1950). 
9 Poum, A.V., W.E. Lewis, I.H. TarBoy and E.N. JENSEN: Phys. Rev. 95, 


1523 (1954). 
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der Absorberdicke bestimmt. Fig. 2 zeigt als Beispiel das bei 2mm Ab- 
sorberdicke erhaltene Summenspektrum. Als Ergebnis wurde fiir den 
I.P.-Koeffizienten des 1,57MeV Uberganges ¢=(1,08+0,18) - 1074 
erhalten. 


Lmp/sec 
8:10" ——— + 


6-107 


5-107 


4-707 


3-707 


2-707 = 


7 10? ; = 


°° | 
e—e- 0-0-0 0-000 ot | 


0 OS 10 GS 
Lnerg/e (MeV) 


Fig. 2. Spektrum der addierten Koinzidenzimpulse. Messung mit einem Praparat von Pr“? und einem Winkel 

von 180° zwischen dem Praparat und den beiden Zahlern, Die Untergrundmessung erfolgte bei einem Winkel 

von 165°, Die bei der 180°-Stellung bei 1 MeV auftretende Linie wurde von Positronen der inneren 
Paarbildung erzeugt 


Um Fehler durch eventuelle Verunreinigungen des Praparates durch 
andere Positronenstrahler auszuschalten, wurde iiber mehrere Halb- 
wertszeiten der Abfall der Positronenaktivitat gemessen und mit der 
Halbwertszeit des Pr™2 verglichen. Ein ganz geringer Anteil (<1%) 
zeigte eine langere Lebensdauer und konnte als I.P. der y-Quanten des 
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La’#° (40 Std Halbwertszeit) gedeutet werden. AuBerdem wurde das 
y-Spektrum der Pr'?-Probe untersucht. Dabei wurde auBer der y-Strah- 
lung des Pr? schwach die y-Strahlung des La™® beobachtet und durch 
die Halbwertszeit identifiziert. Es wird vermutet, daB die gelegent- 
lich??.4 bei der Untersuchung des Pr? beobachteten y-Linien von 
329 und 485 keV ebenfalls durch eine geringe La™°-Beimengung ver- 
ursacht wurden. 

Da die verschiedenen Angaben tiber das Verzweigungsverhiltnis der 
beiden f-Spektren des Pr? stark voneinander abweichen, wurde von 
einem schwachen Pr!#?-Praparat durch absolute Zahlung der Elektronen 
in einem Anthrazenspaltkristall und der y- Quanten in einem Na J-Kristall 
das Verhdltnis neu bestimmt. In Ubereinstimmung mit den Werten 
von JENSEN u. Mitarb.* und MAcKLIN u. Mitarb.!" ergab sich fiir die 
Wahrscheinlichkeit F,, des Zerfalls zum 1,57 MeV-Niveau zur Wahr- 
scheinlichkeit F,, des Zerfalles zum Grundniveau der Wert F,,/F,,= 
0,038 £0,004. 

Ein Versuch, mit einem 2 mm dicken Na J-Kristall die einem even- 
tuellen K-Einfang des Pr!#? folgende K-Strahlung nachzuweisen, fiihrte 
zu einem negativen Ergebnis und lieferte als obere Grenze fiir das 
Verhaltnis K-Einfang zu B-Zerfall Py/Fy-<2 +1074. 


4. Diskussion 


Fiir den Vergleich der MeBergebnisse mit theoretischen Werten 
liegen fiir den in Frage kommenden Bereich von y-Energien wenig ober- 
halb der Schwellenenergie zwei Rechnungen unter verschiedenen Na- 
herungsannahmen vor. Von BRIMBERG? wurden fiir E1- und E2-Uber- 
gange auf Grund von Rechnungen fiir einige spezielle Werte mit exakten 


Tabelle 


I.P.-Koeffizienten + 10° 


Energie des theoretisch 


Uberganges 


experimentell BRIMBERG ROSE 


1,17 MeV 
1,33 MeV 


1,57 MeV 


Ni®? Gi7s1056) 10 


Nal (10,8 + 1,8) 24 
Wellenfunktionen eine Interpolationsformel angegeben, mit der die in 
der Tabelle eingetragenen Werte berechnet wurden. Die in der Tabelle 

10 Cork, J.M., R.G. SHREFFLER and C.M. Fowrer: Phys. Rev. 74, 1657 (1948). 


11 Rar, E.R.: Proc. Phys. Soc. Lond. A 63, 292 (1950). 
12 Mackin, R.L., N.H. Lazar and W.S. Lyon: Phys. Rev. 107, 504 (1957). 
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mit Rose bezeichneten Werte wurden nach der von Rose und UHLEN- 
BECK! in ,,Schrédingerscher Naherung‘‘ erhaltenen Formel ermittelt. 
Der Vergleich mit den MeBergebnissen zeigt, daB die theoretischen fir 
die Quadrupoliibergange des Ni® berechneten I.P.-Koeffizienten gut mit 
den Experimenten iibereinstimmen. 

Beim Nd? kann eindeutig auf einen E2-Ubergang geschlossen 
werden. Nach den Untersuchungen der f-Spektren des Pr’4#7,8 kamen 
fiir Spin und Paritat des ersten angeregten Niveaus des Nd nur noch 
4*, 2* und 3* in Frage. Da das Grundniveau des Nd?4? Spin und Pari- 
tat O* hat, folgt aus dem hier gemessenen I.P.-Koeffizienten, daB das 
erste angeregte Niveau Spin 2 und gerade Paritat besitzt. 


Herrn Professor Dr. E. BaGGE und den Herren von der Reaktorstation Geest- 
hacht danken wir fiir die Durchfiihrung einer Bestrahlung. 

Dem Bundesministerium fir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft gilt unser 
Dank fiir die Gewahrung von Mitteln. 
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Das K/@+-Verhaltnis beim Zerfall J — T' 


Von 
H. Lancuorr, P. Kirian und A. FLAMMERSFELD 


Mit 14 Figur im Text 
(Eingegangen am 14. August 1961) 


In the decay of J##8 the intensity of a weak positron activity was measured to be 
(3:1 0-7) + 107° per disintegration. The remeasurement of the total K capture 
was found to be 0-059 + 0-007 in agreement with the results of other authors. From 
this the K/B*+-ratio of the decay to the ground state of Te!28 is 1800+ 400. Theore- 
tical calculations of K/f* for allowed transitions show that the maximum energy 
of the positrons is 245+12 keV. In the decay of Rh! and Lu!™ no positrons 
more than 5-10-® could be detected. 


1. Einleitung 


Die bisherigen Untersuchungen des Zerfalles von J!28 mit einer Halb- 
wertszeit von 25,0 min fiihrten zu dem Ergebnis, daB wie bei anderen 
uu-Kernen zwei Zerfallswege auftreten: 6 -Zerfall zu Xel?8 und Elek- 
troneneinfang zu Te!’®. Ein Zerfallsschema wurde letztmals von BENCZER 
u. Mitarb.! aufgestellt. Dabei blieb die Frage offen, ob beim Zerfall in 
Te!?8 auch Positronen.ausgesendet werden. Die Grd8e der Zerfallsener- 
gie, die aus massenspektroskopischen Daten zu 1300 keV 1 abgeschatzt 
wurde, laBt diese Zerfallsméglichkeit zu. Experimentell wurde von 
BARBER? aus Messungen mit einem magnetischen Spektrometer ge- 
schlossen, da8B Positronenzerfall nur in weniger als 2-107 aller 
Zerfalle auftreten k6énnte. Anzeichen fiir Positronen wurden von 
ASPLUND und WIEDLING® gefunden, die bei der Messung der Winkel- 
korrelation der in Kaskade aufeinanderfolgenden y-Strahlung von 
540 und 455 keV beim Folgekern Xe!*8 einen sehr hoch erscheinenden 
Wert fiir die Zahl der Koinzidenzen beim Winkel 180° erhielten, was 
durch einen schwachen Positronenzerfall von J#® zu 2.1075 erklart 
wurde. Durch die vorliegenden Messungen wurde diese Frage naher 
untersucht und die Haufigkeit der Positronenzerfalle ermittelt. 


2. Praparat und Apparatur 


J'8 wurde erhalten durch Bestrahlen von 500g Athyljodid mit 
langsamen Neutronen aus einem Kaskadengenerator und Abtrennung 
des aktivierten Jods nach dem Szilard-Chalmers-Verfahren. Das Athyl- 


1 BenczeEr, N., B. FarELLy, L. Korrts and C.S. Wu: Phys. Rev. 101, 1027 
(1956). 

2 BaRBER, W.C.: Phys. Rev. 72, 1156 (1947). 

3 AspLUND, J., and T. Wiepiine: Ark. Fysik 16, 219 (1960). 
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jodid wurde nach der Bestrahlung mit Na,S,O,-Lésung ausgeschiittelt, 
wobei die aktive Komponente in die Lésung iiberging. Um stérende 
Verunreinigungen an Br® und Br®™ zu beseitigen, wurde vor der Fallung 
der Jodionen als Ag J etwas inaktives KBr hinzugefiigt. Der Niederschlag 
von AgJ und AgBr wurde von der iibrigen Lésung getrennt und das 
Brom mit konzentriertem Ammoniak wieder herausgelést. Der unlésliche 
Riickstand wurde abfiltriert und mit dem Filter in einer Plexiglaskapsel 
in die Apparatur eingebracht. Diese bestand wie in der vorhergehenden 
Arbeit# aus zwei Szintillationszdhlern mit 5 x 5 cm NaJ (Tl)-Kristallen 
im Abstand von 80cm, verbunden durch eine tibliche Schnell— Langsam- 
Koinzidenzelektronik. Erreicht wurden Praparatstarken von 1 mC. 


3. Messungen 


Mit den so gewonnenen Praparaten wurde die Anzahl der y- Quanten 
mit 455 keV Energie gemessen, welche ein MaB fiir die Praparatstarke 
darstellte, und die Zahl der Positronen. Die Positronen wurden dabei 
identifiziert mit der in der vorangehenden Arbeit erlauterten Methode. 
Zugleich wurde der zeitliche Abfall der Positronenaktivitat bestimmt zu 
25+2min. AufSerdem war ein geringer langlebiger Anteil von Br8™ 
vorhanden. Aus den Neutroneneinfangquerschnitten und der Aktivie- 
rungsdauer wurde daraus der stérende Anteil von Br® (JT, =18 min) zu 
45% von der Gesamtzahl der Positronen ermittelt. Nach Beriicksichti- 
gung des Untergrundes durch zufallige Koinzidenzen zwischen zwei 
455 keV-Quanten und durch die in Kaskade aufeinanderfolgenden Uber- 
gange von 540 und 455 keV — dieser war wegen des Zahlerabstandes von 
80 cm hinreichend klein —, sowie von Ansprechwahrscheinlichkeit und 
Raumwinkel, ergab sich das Verhaltnis der Wahrscheinlichkeit P;, fiir 
Positronenzerfall zur Wahrscheinlichkeit P,,, fiir einen 455 keV-Ubergang 
Fi./ Fass = (2,2 40,4) - 107%. Da an dem relativ dicken J!*8-Praparat die 
K-Strahlung nicht quantitativ gemessen werden konnte, wurde in einer 
zweiten Messung das Verhaltnis P,/P,;, bestimmt, indem mit einem 
5 x 5 cm NaJ(Tl)-Fensterkristall das y-Spektrum eines K J-Praparates 
aufgenommen wurde, was durch Bestrahlung von wenigen mg KJ mit 
Neutronen erhalten wurde. Zur Abschirmung der Elektronen befand 
sich zwischen Praparat und Kristall eine 5 mm dicke Berylliumplatte. 
AuB8erdem wurde in einem Anthrazenspaltkristall die Zahl der Elek- 
tronenzerfalle ermittelt. Nach Beriicksichtigung von Raumwinkel, 
Schwachung im Absorber und Ansprechwahrscheinlichkeit sowohl fiir die 
K-Strahlung als auch fiir die y-Strahlung, der K-Fluoreszenzausbeute 
und der geringen Konversion der 455 keV-Strahlung wurde aus dem 
Flachenverhaltnis im y-Spektrum erhalten P,/P,;;=0,42 40,03. Zu- 
sammen mit der Elektronenmessung ergab sich P,/P;=0,064 -- 0,007 


4 LancHorr, H., P. Kit1aAn u. A. FLAMMERSFELD: Z,. Physik 165, 387 (1961) 
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und Fy55/F4- = 0,150 +0,015. Die Haufigkeit des K-Einfanges ist in sehr 
guter Ubereinstimmung mit dem von BENCZER angegebenen Wert, 
die Verzweigung der 455 keV-Strahlung etwas kleiner. Zusammen mit 
den vorigen Werten ergibt sich P,./P,- = (3,3 +0,7) - 107°. 


4. Diskussion 
Aus den angegebenen Verzweigungsverhialtnissen ergibt sich als 
Verhaltnis des A-Einfanges zum Positronenzerfall fiir den Ubergang 
zum Grundzustand des Te§ P,/P,, 1800 +400. Dadurch kann die 
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Fig. 1. Zerfallsschema von J!**. Verzweigungsverhdltnisse nach BENnczeR u. Mitarb.1 und nach eigenen 


Messungen 


vorher nicht genau bekannte Ubergangsenergie festgelegt werden. Nach 
den von ZWEIFEL® berechneten Werten fiir die Fy/F,-Verhaltnisse er- 
laubter Ubergange ergibt sich eine Maximalenergie der Positronen von 


Tabelle. Verzweigungsverhiiltnisse bei J1?8 


BENCZER . Vorliegende Arbeit 
Pxri+ Pre| 0,058 + 0,005 0,059 + 0,005 
Ex 1300 keV (geschatzt) 1267 +12 keV 
log ft, SeA7, 5,06 + 0,06 
log ft, 5,72 5,65 + 0,08 
one 0,161 + 0,016 0,140 + 0,014 
Fee = (3,1 +0,7) + 10° 


245 -+12keV. Mit der so bestimmten Zerfallsenergie konnten die 
log {t-Werte neu berechnet werden. Fiir den Ubergang zum Grundzustand 
des Te28 ergab sich log /t=5,06-£0,06 und zum angeregten Zustand 
log ft =5,65 +0,08 in Ubereinstimmung mit den bereits von BENCZER 
abgeschatzten Werten. Somit laBt sich das Zerfallsschema von J* ent- 
sprechend Fig.1 vervollstandigen. In der Tabelle sind zum Vergleich die 
MeBergebnisse von BENCZER und von dieser Arbeit zusammengestellt. 


5 ZwEIFEL, P.F.: Phys. Rev. 107, 329 (1957). 
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5. Messungen an Rh! und Lul”6°™ 


AuBerdem wurden zwei andere wu-Kerne untersucht, bei denen 
nichts tiber K-Einfang oder Positronenzerfall bekannt war, obwohl dafiir 
nach der Massenformel von SEEGER ® ausreichend Energie vorhanden ware: 
Rh? mit T, =44sec bzw. 4,3 min und E =1209 keV, sowie Lul”6™ mit 
T,=3,7h und E>1070 keV. Jeweils 2g metallisches Rhodium bzw. 
Lutetiumoxyd wurden mit langsamen Neutronen bestrahlt und mit der 
beschriebenen Apparatur auf etwaigen Positronenzerfall untersucht. Der 
Abstand der beiden Zahler voneinander wurde hierbei auf 20 cm ver- 
ringert. Bei beiden Kernen wurden keine Positronen beobachtet. Aus 
den erhaltenen Aktivitaten, dem Ansprechvermégen der Apparatur und 
dem Raumwinkel wurde abgeschatzt, daB bei beiden Kernen Positronen- 
zerfall nur in weniger als 5 - 10°® der Zerfalle auftreten kann, falls er 
wegen der méglicherweise zu kleinen Zerfallsenergie tiberhaupt auf- 
treten kann. 


Dem Bundesministerium fiir Atomkernenergie und Wasserwirtschaft danken | 
wir fiir die Bereitstellung von Mitteln. 


6 SEEGER, P.A.: Nuclear Phys. 25, 1 (1961). 
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Aus dem Institut fiir Technische Physik der Technischen Hochschule Darmstadt 


Elektronenterme des dreiwertigen Promethiums 


Von 
S. HUFNER 


Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 19. August 1961) 


Es werden die Terme des Pm*+-Ions fiir den Fall der mittleren Kopplung berechnet 
und mit dem an einer Lésung von PmCl, in D,O gewonnenen Absorptionsspektrum 
verglichen. 


I. Einleitung 


Fiir einige Seltene Erden (SE) wurden in der letzten Zeit mit Hilfe 
der aus den Kristallspektren bestimmten Energien und /-Werte die 
Terme der freien dreiwertigen Ionen berechnet. Diese Rechnungen 
wurden fiir das Ho**-Ion mit der Elektronenkonfiguration f°“ {4 vor 
kurzem in unserem Institut durchgefiihrt!. Sie wurden jetzt mit den 
gleichen theoretischen Hilfsmitteln fiir das Promethium mit der Elek- 
tronenkonfiguration /* vorgenommen. 

Im Falle des Promethiums sind infolge der durch seine starke Radio- 
aktivitat verursachten experimentellen Schwierigkeiten bisher noch 
keine Untersuchungen von Kristallspektren publiziert. Es sind jedoch die 
Absorptionsspektren verschiedener Lésungen bekannt?~, die eine Be- 
rechnung der Terme des Pm**-Ions lohnend erscheinen lieBen. 

In der vorliegenden Arbeit wird das von GRUBER und Conway® 
gemessene Spektrum verwendet. Diese Experimentatoren haben den 
groBten Spektralbereich untersucht und mit der héchsten Auflésung 
gearbeitet. 

Das Spektrum einer Lésung liefert neben der Lage der einzelnen 
Terme auch die ungefahre Intensitat der Uberginge. Wie die Kenntnis 
der Intensitat bei den Rechnungen verwendet werden kann, wird in 
Abschnitt III gezeigt. 

Die vorliegende Berechnung der Terme der Elektronenkonfigura- 
tion #* kann nicht als endgiiltig angesehen werden, da das experimentelle 
Material noch unvollstandig ist. 

1 Hurner, S.: Z. Physik 164, 257 (1961). 

2 ParKER, G.W., and P.M. Lantz: J. Amer. Chem. Soc. 72, 2834 (1950). 

3 MeccERS, W.F., B.F. ScriBNER and W.R. Bozman: J. Res. Nat. Bur. 


Stand. 4685 (1951). 
4 Stewart, D.S.: Argonne National Laboratory Report, ANL 4812 (1956). 
5 GRUBER, J.B., and J.G. Conway: J. Inorg. Nucl. Chem. 14, 303 (1960). 
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II. Das Rechenverfahren 


Die Berechnung der Terme geschieht im Fall der mittleren Kopplung 
durch Diagonalisierung der vollstandigen Matrizen der Coulomb-Ab- 
stoBung der Elektronen und ihrer Spin-Bahn-Wechselwirkung. Dadurch 
werden alle zu einem J-Wert gehérigen Russell-Saunders (RS)-Terme 
durchmischt, d.h. nur noch J ist ,,gute‘‘ Quantenzahl, wahrend L und S 
nicht mehr definiert sind. Da die bisher vorliegenden experimentellen 
Ergebnisse, wie oben erwahnt, noch unvollstandig sind, wurden die in 
die Rechnungen eingehenden Konstanten durch Interpolation der bisher 
in ahnlichen Rechnungen fiir Pr, Nd, Ho, Er, Tm®* ermittelten Werte 
bestimmt: 


F, = 338,3 cm™ 

FF == O,154306 “) 
F, = 0,01663 Fy 

€ = 1048.cm 7. * 


Die Rechnungen wurden mit den gleichen Matrixelementen vorge- 
nommen wie fiir das Holmium!; der einzige Unterschied gegeniiber dem 
Holmium besteht in einem zusatzlichen Faktor —1 bei den Matrix- 
elementen der Spin-Bahn-Kopplung. Naheres itiber die Durchfiithrung 
der Rechnungen findet man in? und 8. 


III. Ubergangswahrscheinlichkeiten 


Ubergange innerhalb der 4f-Schale unter Emission oder Absorption 
von elektrischer Dipolstrahlung sind durch die Laporte-Regel verboten. 
Die in den Absorptionsspektren von kristallinen Salzen und Lésungen 
der SE beobachtete elektrische Dipolstrahlung wird nach v. VLECK® 
durch die folgenden beiden Effekte erzwungen: 4. Beimischung anderer 
Konfigurationen, von denen nur 4f"15d beriicksichtigt zu werden 
braucht (,,configuration interaction‘). 2. AuBere Schwingungen des 
Kristall- oder Lésungsgitters. Die ,,configuration interaction‘’ wird 
dabei durch den Kristallfeldanteil ohne Inversionszentrum bewirkt. Der 
durch sie hervorgerufene Anteil der elektrischen Dipolstrahlung ist um 
mindestens eine GréBenordnung gréBer, als der durch die Gitterschwin- 
gungen hervorgerufene. 


Die Kristallfeldmatrixelemente zwischen den Zustanden der Kon- 
figurationen 4/” und 4/"15d sind, wie alle Kristallfeldmatrixelemente 


® GruBER, J.B., and J.G. Conway: J. Chem. Phys. 32, 1178 (1960). 
? WypBourneE, B.G.: J. Chem. Phys. 32, 639 (1960). 

8 KanLe, H.G.: Z. Physik 161, 481 (1961). 

§ VLECK, J.H.v.: J. Phys. Chem: 41, 67 (1937). 
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nur dann von null verschieden, wenn sie zwischen Zustanden gleicher 
Multiplizitat gebildet werden. Ihre exakte Berechnung ist schwierig 
und wegen der Unvollstandigkeit des experimentellen Materials im 
_ Augenblick nicht lohnend; jedoch lassen sich durch die folgende Ab- 
schatzung Werte gewinnen, die mit dem Experiment verglichen werden 
koénnen: Nimmt man infolge des groBen energetischen Abstandes der 
Konfigurationen 47/”"15d und 4/” diesen gegeniiber den inneren Ab- 
standen in einer Konfiguration fiir alle Terme einer jeden Konfiguration 
als etwa gleich an, so sind unter der Annahme, da die oben genannten 
_ Matrixelemente fiir alle Terme die gleiche Gré8enordnung haben, die 
Beimischungen von 4/"15d zu 4/” fiir alle Terme etwa gleich groB. 

Fiir elektrische Dipolstrahlung gelten bei RS-Kopplung die folgenden 
Auswahlregeln : 


Aba, 44, AWV20-3b 1. AS 0. (2) 


Es kénnen also nur Ubergange zwischen Zustanden gleicher Multiplizitat 
erfolgen. 


Infolge der mittleren Kopplung besteht jeder Term einer SE mit der 
Elektronenkonfiguration 47” aus Zustanden mit gleichem J aber mit 
allen fiir diese Konfiguration méglichen Multiplizitaten. Der Grundterm 
der SE-Ionen jedoch wird im allgemeinen auf Grund seines groBen 
energetischen Abstandes von anderen Termen mit dem gleichen /-Wert 
im wesentlichen ein reiner RS-Zustand sein. Hat dieser die Multiplizi- 
tat S,, so werden nach dem oben Gesagten im Absorptionsspektrum 
dieser SE die Intensitaten der Ubergange etwa proportional dem Quadrat 
der Beimischung der Zustande der Multiplizitat S, zu den angeregten 
Termen sein. 

Ist die Beimischung von Zustanden der Multiplizitat S, zu eimem 
angeregten Term von der gleichen Gré8enordnung oder kleiner als die 
Beimischungen der Zustaénde der anderen Multiplizitaten der Konfigu- 
ration 47” zum Grundterm, so mu8 man letztere natiirlich bei der Ab- 
schatzung der Ubergangsintensitaten beriicksichtigen. 

Besonders intensive Uberginge in dem Absorptionsspektrum einer 
SE werden im allgemeinen also Ubergaingen zu Termen mit der Multi- 
plizitat des Grundterms zuzuordnen sein. 


IV. Analyse des Pm**-Spektrums 


Die mit den in Abschnitt II angegebenen Konstanten berechneten 
Terme fiir die Elektronenkonfiguration 4/* sind bis zu einer Energie von 
50000 cm in der Tabelle angegeben. Die Abhangigkeit von dem Ver- 
haltnis ¢/F, wurde ebenfalls durchgerechnet. Auf eine Wiedergabe der 
Kurven wird hier jedoch verzichtet. In Spalte 3 der Tabelle stehen die 
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Summen iiber die Quadrate der Quintettbeimischungen der einzelnen 
Terme, wahrend in Spalte 4 die von GRUBER und CoNWAY® gemessenen 


Absorptionsmaxima angegeben sind. 


Berechnete 
Term Lage 

in cm? 
574 (6) 
e' 1530 
574 3.220 
5], 4980 
Pike 6810 
ce 12120 
5 Fy 12580 
5 By 13450 
ISK 14170 
5 iy 14460 
oF 15790 
Ge 17100 
5Gs 17440 
5G 18090 
{Ky 18330 
5G4 18370 
CUEGS 19920 
EX 20300 
$Hy 20550 
1G3 22 200 
5Gs 22460 
iH; 22.790 
8Ly 23340 
iD, 23490 
81g 24 360 
$Dz 24670 
Sire 25230 
iG, 25 360 
cans 25500 
Bhs 25510 
2D 26140 
ah 26 520 
Ua 27260 
1G5 27780 
iF 27960 
Eva 28 580 
3M, 28 580 
STs 28 860 
3M, 9 | 29060 


Quadrat der 
Quintett- 
beimischung 


Absorptions- 
maxima 
nach GRUBER 
und Conway 
in cm? 


24900 


Tabelle. Die Terme des Pm**-Ions 


Berechnete 
Lage 
in cm? 


29310 
29350 
29640 
29 830 
30020 
30150 
30550 
30780 
30750 
31680 
32020 
32630 
34570 
34.940 
36110 
36130 
36220 
36890 
37 520 
38570 
39 520 
39890 
40190 
40320 
41990 
42510 
42590 
42790 
42820 
43 340 
43 780 
43950 
44.440 
45520 
46050 
46970 
48170 
49090 
49970 
50620 


Quadrat der 
Quintett- 
beimischung 


Absorptions- 
maxima 
nach GRUBER 
und Conway 
in em 


Die Zuordnung zwischen den berechneten Termen und den den 
Absorptionsmaxima zuzuordnenden Termen ergibt sich aus Fig. 1. Sie 
zeigt oben die Stellen, an denen GRUBER und Conway® Absorptions- 
maxima fanden, wobei die Lange der Striche ungefahr die Intensitat 
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der Uberginge kennzeichnen soll und unten alle Terme, bei denen das 
Quadrat der Quintettbeimischung gr6Ber als 8% ist. 

Charakteristisch fiir das von GruBER und Conway®> gemessene 
Absorptionsspektrum sind drei Gruppen von besonders intensiven 
Absorptionsbanden. Sie lassen sich, wie nach den Bemerkungen von 
Abschnitt IIT zu erwarten war, gut zu den im Pm** méglichen Quintett- 
termen zuordnen. 

Zum AbschluB soll nicht verschwiegen werden, da8 wohl einem 
besonders starken Absorptionsmaximum immer der Ubergang zu einem 
Term mit sehr groBer Quintettbeimischung zugeordnet werden kann, 


Gj 0 5 YY) 25 30 | 07m" 


eran 


| a VE mie aU Fei a We | ce HN Lees Sd al, Whe Be 
0 i 70 5 20 25 0-707¢mn" 
Fig. 1. Zuordnung der berechneten Terme zum Absorptionsspektrum. Oben: Lage der von GRUBER und 


Conway ° gefundenen Absorptionsmaxima. Die Lange der Striche ist ein MaB fiir die Intensitat der Absorp- 
tionsmaxima. Unten: Lage der berechneten Terme, die eine Quintettbeimischung von mehr als 8% haben 


daB aber umgekehrt nicht jeder Ubergang zwischen zwei derartigen 
Termen mit sehr groBer Intensitat auftritt. Zur Aufklarung dieser Tat- 
sache geniigt die oben durchgefiihrte einfache qualitative Uberlegung 
nicht, sondern sind exakte Berechnungen der Ubergangsmatrixelemente 
erforderlich. 


Mein Dank gilt Herrn Professor HELLWEGE und Herrn Dr. Kane fiir zahlreiche 
wertvolle Diskussionen und dem Institut fiir praktische Mathematik der Techni- 
schen Hochschule Darmstadt fiir die Uberlassung der Rechenzeit. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Messung der Hyperfeinstruktur-Aufspaltung 
des metastabilen *P-Zustandes des Kr®* nach der 
Atomstrahl-Resonanzmethode 


Von 
Hajo KuIPeR* 
Mit 8 Figuren im Text 
(Eingegangen am 4. August 1961) 
The hyperfine structure splitting of the metastable *F,-state of Kr®? has been 
measured by the atomic beam magnetic resonance method. A glow discharge 
served as a source of metastable atoms which were detected by surface ejection 
of electrons from a metal. In order to improve the signal-to-noise-ratio the magnetig 


C-field was modulated at a frequency of 37 cps. 
From the measured splittings the following hfs coupling constants were determined: 


A(®P,) = — (243-970 + 0-004) Mc/sec, B(®PR,) = — (452:12 + 0-08) Mc/sec. 


The nuclear electric quadrupole moment was calculated from the B-factor: 


Q = + (0-251 + 0-005) - 10-24 cm? **. 


A. Einleitung 


Wie von verschiedenen Autoren in neueren Arbeiten!»? gezeigt 
wurde, la8t sich die Atomstrahl-Resonanzmethode mit ihrer hohen MeB- 
genauigkeit auch auf die Elemente der IJ. und VIII. Gruppe des Perio- 
densystems anwenden. Dabei macht man von der Tatsache Gebrauch, 
daB alle diese Elemente einen metastabilen Zustand mit von Null ver- 
schiedenem Drehimpuls besitzen, dessen mittlere Lebensdauer im all- 
gemeinen groB ist gegen die Flugzeit der Atome zwischen Quelle und 
Detektor. Es gelingt auf verschiedene Weisen, einen hinreichend starken 
Strahl metastabiler Atome zu erzeugen. Bei allen Edelgasen mit Aus- 
nahme des Heliums ist der metastabile Zustand ein °P,-Zustand, welcher 
sich wegen seines hohen Drehimpulses gut fiir Hyperfeinstruktur-(Hfs)- 
Untersuchungen eignet. 


* Jetzt: Lehrstuhl fiir Héchstfrequenztechnik und Elektronik an der Tech- 
nischen Hochschule Karlsruhe. 

** Die geringen Abweichungen der Zahlenwerte von den in der vorlaufigen 
Mitteilung® angegebenen sind auf die Beseitigung eines Rechenfehlers zuriick- 
zufiihren. 

1 Kuscu, P., and V.W. Hucues: In Handbuch der Physik, Bd. XXXVII, 
Atomic and Molecular Beam Spectroscopy, Sect. 6. 

2 McDermott, M., and W. LicntEn: Phys. Rev. 119, 134 (1960). 

3 Ixurper, H., u. H. FRIEDBURG: Naturwissenschaften 48, 69 (1961). 
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In der vorliegenden Arbeit wurde Kr, das einzige stabile Krypton- 
Isotop mit ungerader Massenzahl, welches mit einer relativen Haufigkeit 
von 11,5% im natiirlichen Isotopengemisch vorkommt, erstmalig mit 
der Atomstrahl-Resonanzmethode untersucht. Uber die Ergebnisse 
wurde bereits kurz berichtet®. Inzwischen wurden auch von anderer 
Seite vorlaufige Ergebnisse ahnlicher Messungen am Kr®? bekanntgege- 
ben’. Die Ergebnisse optischer Hfs-Untersuchungen am Kr? 5 sind 


Tabelle 1. Evgebnisse optischer Hfs-Untersuchungen zum Vergleich mit den Ergeb- 
nissen diesey Arbeit 


Termabstande 
Gesamt- — - 
Autor aufspaltung (13/2—11/2) (41/2 —9/2) 
10° cm 140-3 cm 
KOPFERMANN und WiETH-KNUDSEN® 160 — = 
ESORSGHUINGS 2 Seriax ee. cece se 158 53 — 
RASMUSSEN und MIDDELBOE” . . . 162,2 60,3 £0,5 45,7£0,5 
BayvErR-HELMs8 nk oe ise chee ee — — _ 
IMiesetAT Ele. <tae bob Gees eels» Ge 159,62 ** 61,0659 44,7584 
+ 0,03 + 0,0003 + 0,0003 
Autor ENG) Q 
10-8 cm7} 40-*4 om? 
KopPpFERMANN und WIETH-KNUDSEN® | — 8 — — 
IMORSOHUNG ceer Este meen res 8 — — + 0,04 
RASMUSSEN und MIDDELBOE’? . . . — 8,26+0,08 |—13+1 0,22 + 0,02 
BAER DEMS Oh Vie Oe louse wi!” | ==nOades —15+10***} + 0,25+0,17 
ate Onde] ciz OFO5 
IDTeSerATDeELEX ea) . Peuire e AoON es — 8.13795 — 15,081 + 0,251 
+ 0,000 13 + 0,025 + 0,005 


in Tabelle 1 zusammen mit den Ergebnissen dieser Arbeit aufgefiihrt. 
Die Genauigkeit der Festlegung der Hfs-Aufspaltungen konnte gegen- 
iiber den optischen Ergebnissen um etwa einen Faktor 1000 erhoht 
werden, so daB der Fehler des aus den MeBergebnissen berechneten Kern- 
quadrupolmomentes nur noch durch die Unsicherheit der Berechnung 
von <1/7?> verursacht wird. 

* Die gemessenen Frequenzen wurden fiir diese Tabelle in 10°? cm™+ umge- 
rechnet. 

xx Berechneter Wert. 

*xxk Umgerechneter Wert. Bayrer-HeLms benutzt statt der in dieser Arbeit 
durch Gl. (1) eingefithrten GréBe B die um den Faktor 8/3 -7(2I1—1) J(2J —1) 
kleinere GréBe. 

4 Faust, W.L., C.L. Summers and L. Y. CHow Cuiu: Bull. Amer. Phys. Soc., 
Ser. II 6, 74 (1961). 

5 KoPFERMANN, H., u. N. WiETH-KNUDSEN: Z. Physik 85, 353 (1933). 

6 KoRSCHING, H.: Z. Physik 109, 349 (1938). 

7 RasMUuSSEN, E., u. V. MipDELBOE: Dan. Mat. Fys. Medd. 30, No. 13 (1955). 

8 BaveR-HE.ms, F.: Z. Physik 154, 175 (1959). 
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B. MeBmethode 

Unter dem Einflu8 der Hfs-Wechselwirkung zwischen Elektronen- 
hiille und Kern und bei Abwesenheit duBerer Felder _koppeln sich der 
elektronische Gesamtdrehimpuls 7 und der Kernspin T zum resultieren- 
den Drehimpuls i fi valig . Je nachdem [> / oder J>J ist, entstehen 
auf diese Weise 2] +1 oder 27 +1 Hfs-Terme, welche durch die Quan- 
tenzahl F charakterisiert werden und deren Energien, bezogen auf den 
Schwerpunkt des Hfs-Multipletts, sich in folgender Form darstellen 
lassen?: 

hee ees A Beh) Ht IT 4) 

a ae ee a sia T(2I —1)2J@J —1) r 


ges 20 KE 4 47? 4/5 Ri 340 +1) PS a) ed ee (1) 
2I(AT =4)(2T = 2) 


SL yee sy — a2 2 en ae 
x 2] (2J —1)(2J — 2) 


mit der Abkiirzung K =F(F +1) —I(1+1)—J(J +1). Die drei Terme - 


auf der rechten Seite von Gl]. (1) beschreiben nach ihrer Reihenfolge die 
magnetische Dipol-, elektrische Quadrupol- und magnetische Oktopol- 
wechselwirkung. Der Oktopolterm wurde hinzugenommen, weil er eine 
geringe Korrektur bei der Auswertung der MeBergebnisse liefert (s. 
unten). Die Kopplungskonstanten kénnen folgendermafen definiert 
werden: 


A=",6H(0)>-1/h, B= eQ<pys(0)>-1/h, C= Q<Hy(0)> - A/h. 


Die verwendeten Symbole bezeichnen folgende GréBen: uw; das magne- 
tische Kerndipolmoment, Q das elektrische Kernquadrupolmoment, Q 
das magnetische Kernoktopolmoment, e die Elementarladung, h die 
Plancksche Konstante. H(0) bedeutet das durch die Elektronenhiille 
am Ort des Kernmittelpunktes erzeugte Magnetfeld, H,;(0) die zweite 
raumliche Ableitung dieser GréBe in /J-Richtung. py (0) bezeichnet 
entsprechend den Gradienten des durch die Elektronenhiille am Ort des 
Kernmittelpunktes erzeugten elektrischen Feldes. Die in Klammern <> 
gesetzten GrdBen bedeuten quantenmechanische Erwartungswerte. 


In einem auBeren Magnetfeld H, tritt zu dem Hamilton-Operator des 
Problems der Zusatzoperator 

H' = (hy — hy) - Hy = S, — g71@;- 1.) - te; Ho (2) 

hinzu. Dabei wurde als z-Richtung die Richtung von H, gewahlt. Es 


bedeutet 4“, das magnetische Moment der Elektronenhiille, 4, ein Bohr- 
sches Magneton, g; den Landé-Faktor. J, und I, sind die Operatoren 


° Kuscu, P., and V.W. Hucues: In Handbuch der Physik, Bd. XX XVII, 
Atomic and Molecular Beam Spectroscopy, Sect. 34. 
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ftir die z-Komponenten von J und J. g? ist durch 


, g= eee MI ; 1 


(2a) 


definiert, wobei m,/m, das Verhaltnis Elektronenmasse/Protonenmasse 
und wx ein Kernmagneton bedeutet. Durch die Stérung Gl. (2) wird die 
Entartung der Hfs-Terme 


aufgehoben, so da8 insge- on K 
samt (2/-+1)(2l+1) Terme 
entstehen. Die gegenseitige +2 
Lage dieser Terme fiir die 
beiden Extremfalle schwa- 

[nS *9/2 
chen und starken Magnetfel- or 
des zeigt schematisch Fig. 4 5/2 y ae 
fiir den metastabilen °P,- 50h EES af 

¥ SSS 


Zustand des Kr*? (J =9/2) 


+H 2 
unter Voraussetzung negati- pemes 


ver A- und B-Faktoren (die ! SSS 


3S 


Vorzeichen sind aus opti- Ta ; 
schen Messungen bekannt). Fala oe 
In der vorliegenden Ar- 


beit wurde die, ,flop-in‘‘-Me- SS 49/2 


thode!? angewandt. Das zur 
Induzierung der Ubergange 
dienende Hochfrequenzma- a 9/2 
gnetfeld stand senkrecht zur +9/2 


Richtung des homogenen /- 


Feldes. Daraus ergeben sich | iv 
AA . as se | ) 
fiir die Resonanziibergange 
1 
folgende Auswahlregeln: _p \Zeeman 
6 ee fe dened We 
1. Das effektive magneti- 5; | Paschen-Back- 
sche Moment des Teilchens  _. iit ait 
Fig. 1. Termschema des metastabilen *P,-Zustandes des Kr** 


im starken H)-Feld muB im schwachen und starken Magnetfeld 
sein Vorzeichen wechseln. 

2. Die Quantenzahl m =m, -+-m, muB sich um eine Einheit andern 
(Am = -+1, a-Komponenten der magnetischen Dipolstrahlung). 

3. Allgemein gilt fiir magnetische Dipoliibergange zwischen Hfs- 
Termen im schwachen 4uBeren Magnetfeld die Auswahlregel AF =0, +1. 

Auf Grund dieser Auswahlregeln sollten nur die beiden in das Term- 
schema Fig. 1 eingezeichneten AF =1-Uberginge nachweisbar sein. Bei 
hinreichend schwachem Magnetfeld waren jedoch auch die beiden 


10 ZACHARIAS, J.R.: Phys. Rev. 61, 270 (1942). 
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eingezeichneten AF =0-Ubergange als Doppelquantentibergange zu be- 
obachten. 

Durch Messung der Feldabhangigkeit der A4/ =0-Ubergange (Zee- 
man-Effekt der Hfs) ist es auf einfache Weise méglich, den Kernspin 
zu bestimmen™. Nach dieser Methode wurde der bisher nur optisch be- 
stimmte® 6.12 Kernspin J =9/2 des Kr®* iiberpriift und bestatigt. Das 
Verfahren bestand darin, die Frequenz v der AF =0-Ubergange und die 
Zeeman-Frequenz y, der geraden Isotope bei jeweils gleichem, schwachem 
Magnetfeld H, zu messen. Das Frequenzverhaltnis hangt in bekannter 
Weise von F, J und-J ab": 


F(F 4 f + 4 I(I+4 
reg ley — EDIE 8 ished a 


Bei Kenntnis von J laBt sich aus dem gemessenen Verhaltnis der Kern- 
spin I genau festlegen. 
Zur Bestimmung der Hfs-Aufspaltung wurden die beiden nachweis- 


baren AF =1-Ubergange im schwachen Magnetfeld vermessen und dié_ 


Frequenzen in dritter Ordnung auf H, =0 extrapoliert. Aus Griinden, 
die in Abschnitt D naher erlautert werden, war es nicht méglich, die 
Ubergange bei extrem kleinem H,-Feld zu vermessen. Deshalb war die 
Beriicksichtigung der héheren Korrektionsglieder bei der Extrapolation 
erforderlich. Die benétigten Koeffizienten wurden durch Stérungsrech- 
nung mit #’ aus Gl. (2) als Storoperator berechnet. 


C. Apparatur 


Allgemeines. Fig. 2 zeigt eine schematische Darstellung der Appara- 
tur. Links in der Schleusenkammer befindet sich die Atomstrahlquelle, 
in der Mitte erkennt man die Feldkammer mit den drei Magnetfeldern 
A, Bund C. Der schrage Ansatz rechts enthalt einen Sekundarelektro- 
nenvervielfacher (SEV) als Detektor. 

Die inhomogenen Ablenkfelder A und B hairaenines sich von der 
tiblichen Konstruktion durch ein von FRIEDBURG berechnetes Polschuh- 
profil. Dieses Profil ist in Fig. 3 dargestellt und besitzt folgende Eigen- 
schaft: Der Bereich, in welchem der Betrag der Feldinhomogenitat in 
der Ablenkungsrichtung des Atomstrahls maximal und annahernd kon- 
stant ist, hat naherungsweise quadratische Form. Der entsprechende 
Bereich bei dem sonst meistens verwendeten Polschuhprofil nach MILL- 
MAN, Rasi und ZAcHARIAS} hat dagegen die Form eines langen, schma- 
len Rechtecks. Die hier benutzte Profilform bewirkt also, daB die Strahl- 


a Kusen, P., and V.W. HuGues: In Handbuch der Physik, Bd. XXXVII, 
Atomic and Molecular Beam Spectroscopy, Sect. 36. 

12 RASMUSSEN, E., u. V. MIDDELBOE: Z. Physik 141, 160 (1955). 

13 MittmaN, S., I.I. Rasi and J.R. ZACHARIAS: Phys. Rev. 53, 384 (1938). 
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teilchen bei starkeren Auslenkungen linger im Bereich annahernd kon- 
stanter Inhomogenitat bleiben als bei dem konventionellen Profil. 


Der fiir die Speisung der Magnetfeldspulen bendtigte Strom wurde 
elektronisch stabilisiert. Die verbleibenden Magnetfeldschwankungen 
waren <25 mGauB8 innerhalb von 10 min. 


Atomstrahlquelle. Metastabile Atome fiir Atomstrahl-Resonanz- 
experimente wurden bisher auf zwei verschiedene Weisen erzeugt: durch 
Elektronensto8 im Hochvakuum?: und durch das Plasma einer Gas- 


Srah/quelle 


Aollimaror- 
soa/t 


Schattendrahj 
A 
AF= Luttiifrung 
Ng -Fumpen 


SH Aalium- 
Kathode f 


Fig. 2. Schema der Apparatur 


entladung*. In der vorliegenden Arbeit wurde eine Gasentladung zur 
Erzeugung der metastabilen Atome benutzt. Im Prinzip bestand die 
Anordnung, deren Schema durch Fig. 4 wiedergegeben wird, aus einem 
Duranglas-Rohr, welches an einem Ende mit einer schlitzformigen Diise 
versehen war. Das Rohr enthielt Krypton bei einem Druck von etwa 
0,1 Torr, das durch die Diise in die Schleusenkammer und weiter durch 
einen Trennspalt von 0,030 mm Breite und 2mm Hohe in die eigent- 
liche Feldkammer eintreten konnte. Bei voller Strahlintensitat wurde 
in der Schleusenkammer ein Vakuum von etwa 10° Torr aufrecht- 
erhalten. Das wesentlichste Merkmal der verwendeten Strahlquelle 
war die Anordnung der Nickelelektroden, die aus Fig. 4 hervorgeht. 
Die scheibenformige, durchbohrte AuBenelektrode zog das Glimment- 
ladungsplasma aus dem Inneren des Duran-Rohres durch die Diise 


14 Kuscu, P., and V.W. HucuHeEs: In Handbuch der Physik, Bd. XX XVII, 
Atomic and Molecular Beam Spectroscopy, Sect. 6. 
Z. Physik. Bd. 165 28b 
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hindurch, wie eine pinselférmige Leuchterscheinung zwischen Diise 
und AuBenelektrode (Fig. 5) erkennen lief. 


Y 
Ly 


Atomstrah/- 
guerschnitt 


Yl 


Fig. 3. Polschuhprofil der inhomogenen Felder 


nach H. FRIEDBURG 


kp 
Halsteteder ca. Torr 


Duran-Glas 


| 700N 
G Me 


enerarvor 


Fig. 4. Entladungsanordnung zur Erzeugung des Strahles 
metastabiler Atome 


Sthleusen- 
Kammer 


ca.0* Torr | ca.20 Tore 


EE 


Die bei jeder Gasentladungsstrahl- 
quelle zur Aufrechterhaltung eines ent- 
sprechenden Druckgefalles notwendige 
enge Diise (im vorliegenden Fall 
0,1.mm _ breit) fiihrt immer zu einer 
hohen ,,Vernichtungsrate“‘ der meta- 
stabilen Atome durch WandstéBe beim 
Passieren der Diise. Bei der oben 
beschriebenen Konstruktion werden 
anscheinend die Vernichtungsprozesse 
weitgehend kompensiert durch Erzeu- 
gungsprozesse in jenem Teil des Plas- 
mas, welches in die Diise hineingezogen 
wird. Es ist auch nicht ausgeschlossen} 
daB ein wesentlicher Teil der im Strahl 
nachgewiesenen metastabilen Atome 
erst in dem Gebiet der Leuchterschei- 
nung zwischen Diise und AuBenelek- 
trode erzeugt wird. 

Eine geeignete Betriebsfrequenz 
der Glimmentladung wurde durch Vor- 
versuche ermittelt. Das 
starkste Leuchten an 
der engsten Stelle der 
Diise und die gréBte Aus- 
beute an  metastabilen 
Atomen wurde im Ton- 
frequenzgebiet beobach- 
tet. Zur Erzeugung der 
Betriebsspannung diente 
ein 100 W-Réhrengene- 
rator, dessen Ausgang 
an die Primarseite einer 
Auto-Ziindspule ,,fiir be- 
sonders hohe Ziindlei- 
stung’ * gleichstromfrei 
angekoppelt wurde, wie 


merastab. 
Atomstrah/ 


dies in Fig. 4 angedeutet ist. Die Generatorfrequenz wurde auf die 
Eigenresonanz der Ziindspule (2,5 kHz) abgestimmt. 


* Type Bosch TK 12 A 4. 
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Zur Herstellung der Diise wurde in das Ende des Entladungsrohres 
ein, Wolframband vom Querschnitt 0,1 x 0,8 mm eingeschmolzen und 
anschlieBend in einer waBrigen Lésung von Natriumnitrit elektrolytisch 
herausgelést. Zum SchluB wurde die Diisenmiindung bis zu einer Kanal- 
tiefe von etwa 1 mm abgeschliffen. 


Wahrend des Betriebes der Entladung wurde durch Kathodenzer- 
staubung der Nickel-Innenelektrode auf der inneren Glaswand des Ent- 
ladungsrohres allmahlich eine leitende Metallschicht erzeugt. Nach etwa 
50 Betriebsstunden war die Schichtdicke im allgemeinen so weit ange- 
wachsen, daB die Entladung 
zu flackern begann und wei- 
teres Arbeiten mit dem 
Atomstrahl wegen Intensi- 
tatsschwankungen unmdog- 
lich wurde. Zur Beseitigung 
dieser Stdrung konnte der 
vordere Teil des Entladungs- 
rohres abgenommen und mit 
heiBer, verdiinnter Salpeter- 
sdure gereinigt werden. Die 
vakuumdichte Verbindung 
beider Glasteile wurde durch 
einen silikongefetteten, durch 
drei Spiralfedern  gehalte- 


nen Planschliff hergestellt 
(Fig 4) Fig. 5. Photographie der brennenden Entladung 


Da fiir die Untersuchung des Kryptons aus Intensitatsgriinden eine 
Probe von angereichertem Kr®* verwendet werden muBte, wurde zur 
Einschrankung der Substanzverluste ein Gaszirkulationssystem gebaut. 
Fig. 2 enthalt das Schema dieser Anordnung. Das von zwei Quecksilber- 
Diffusionspumpen abgesaugte Gas wurde durch eine dritte Quecksilber- 
Diffusionspumpe wieder auf etwa 1 Torr komprimiert und tber eine 
Flissig-Luft-Kiihlfalle, eine Gasreinigungszelle und ein regulierbares 
Nadelventil zum Entladungsrohr zuriickgefiihrt. Zur Gasreinigung 
diente eine Glimmentladung iiber einer Kaliumkathode. Die Wirksam- 
keit der Gasreinigung wurde spektroskopisch iiberwacht. Da das Zir- 
kulationssystem auBer einem sparsamen Gasverbrauch auch eine sehr 
gute Druckkonstanz im Entladungsrohr bewirkte, konnte die Atom- 
strahlintensitat viele Stunden lang konstant gehalten werden. 


Detektor. Zum Nachweis der metastabilen Atome wurde die Tat- 
sache benutzt, daB ein metastabiles Atom beim Auftreffen auf eine 
Metalloberflache unter Verlust seiner Anregungsenergie ein Elektron aus 
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dem Metall herauslésen kann, falls diese Anregungsenergie gréBer ist als 
die Austrittsarbeit des betreffenden Metalls. Der Elektronentibergang 
findet als Auger-ProzeB statt, wie von verschiedenen Autoren disku- 
tiert worden ist. Der metastabile #P,-Zustand des Kryptons besitzt 
eine Anregungsenergie von 9,9 eV, so daB die Energiebedingung prak- 
tisch fiir jedes Metall erfiillt ist. 

Es l4Bt sich nicht vermeiden, daB eine zum Nachweis metastabiler 
Atome geeignete Metalloberflache gleichzeitig auch auf UV-Quanten 
mit Elektronenemission reagiert. Die von der Strahlquelle emittierten 
UV-Quanten (beim Krypton vorwiegend solche mit einer Quanten- 
energie von rund 10 eV) tragen daher zum Untergrund bei. Der Gesamt- 
untergrund setzt sich aus drei Komponenten zusammen: 1. Licht- 
quanten, 2. Atome im metastabilen *F,-Zustand, 3. Atome im meta- 
stabilen °P,-Zustand, die nicht zum Signal gehéren und infolge Fehl- 
justierung oder Streuung am Restgas den Detektor erreichen. Eine 
starke Verringerung des Untergrundes wurde erreicht durch Anbringung 


eines Schattendrahtes (vgl. Fig. 2) im B-Feld und durch Modulation des 


Resonanzsignals (s. unten). 

Wegen der geringen Elektronenintensitat am Detektor (im Maximum 
eines AF =1-Uberganges etwa 3 - 10726 A) wurde zur Vorverstarkung 
ein Sekundarelektronenvervielfacher (SEV) benutzt, welcher dem von 
FrickE!® nach dem Vorbild von ALLEN” konstruierten nachgebaut 
worden war. Der Ort des Detektors wurde durch einen 0,18 mm breiten 
Spalt definiert, durch welchen die auf den Spalt gelenkten Atome hin- 
durchtreten und auf die dahinter befindliche erste Dynode des SEV 
auftreffen konnten. Der SEV und der fest mit ihm verbundene Detektor- 
spalt konnten unter Hochvakuum mit Hilfe einer Gewindespindel mit 
einer Einstellgenauigkeit von 1/100 mm quer zum Strahl verschoben wer- 
den. Diese Anordnung war wichtig fiir die genaue Justierung des De- 
tektorspaltes auf den Kernschatten des 0,35 mm breiten Schattendrahtes. 


Modulationssystem. Nachdem sich herausgestellt hatte, daB mit 
einem Gleichstromnachweis ein hinreichend gutes Signal-Rausch-Ver- 
haltnis bei den AF = 1-Ubergangen nicht zu erzielen war, wurde versucht, 
das Resonanzsignal zu modulieren, um die Lock-in-Technik!8 anwenden 
zu kénnen. Zwei Verfahren wurden ausprobiert: 


1. Periodisches Ein- und Ausschalten des die Ubergange induzieren- 
den Hochfrequenzfeldes. 


2. Modulation des C-Feldes. 


1 Kuscu, P., and V.W. Hucues: In Handbuch der Physik, Bd. XX XVII, 
Atomic and Molecular Beam Spectroscopy, Sect. 14. 

16 FRICKE, G.: Z. Physik 141, 166 (1955). 

1? ALLEN, J.S.: Rev. Sci. Instr: 18, 739 (1947). 

18 ScHuSTER, N.A.: Rev. Sci. Instr. 22, 254 (1951). 
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Die Modulationsfrequenz ist wegen der Geschwindigkeitsverteilung 
der, Strahlteilchen nach oben begrenzt. Im vorliegenden Fall wurde eine 
Modulationsfrequenz von 37 Hz gewahlt. 


Bei Ubergangsfrequenzen unter etwa 500 MHz wurden mit Hilfe von 
Rechteckmodulation der Hochfrequenzsender kraftige modulierte Re- 
sonanzsignale erzeugt. Bei héheren Frequenzen trat jedoch eine un- 
beabsichtigte und nicht auf einfache Weise zu beseitigende Frequenz- 
modulation des UHF-Senders auf, welche die Beobachtung von Reso- 
nanzsignalen unméglich machte. 


Dagegen bewdhrte sich bei den spateren Messungen eine 37 Hz- 
Modulation des C-Feldes. Der Methode liegt die Tatsache zugrunde, daB 
die Ubergangsfrequenzen im allgemeinen magnetfeldabhangig sind. In 
erster Naherung 1a8t sich die Verschiebung Ay der Resonanzfrequenz » 
durch ein Zusatzfeld AH beschreiben durch 


A AM (4) 


Mit einem periodisch ein- und ausgeschalteten Zusatzfeld AH von einer 
solchen GréBe, daB Ay nach Gl. (4) gréBer als die Linienbreite wird, laBt 
sich daher das Resonanzsignal periodisch ein- und ausschalten. Das 
Verfahren ist bei sehr kleinen Werten von dy/dH nicht mehr anwendbar, 
weil der GroBe von AH praktische Grenzen gesetzt sind. 


Zur Erzeugung des Zusatzfeldes AH wurde iiber jede der beiden C- 
Feldspulen eine Zusatzspule von 50 Windungen gewickelt. Zum Ein- 
und Ausschalten des Zusatzspulenstromes J, diente ein Leistungstran- 
sistor als elektronischer Schalter. Die am Ausgang des SEV auftretenden 
Impulse wurden in der tiblichen Weise" integriert und das so entstandene 
37 Hz-Signal durch einen dreistufigen Schmalbandverstarker verstarkt. 
Zur anschlieBenden phasenrichtigen Gleichrichtung diente nach einem 
Vorschlag von G. NOLDEKE* eine aus 2 x 6 Dioden aufgebaute symme- 
trische Torschaltung**, die iiber einen Phasenschieber von dem 37 Hz- 
Generator gesteuert und mit einem Oszillographen kontrolliert wurde. 
Das gleichgerichtete Resonanzsignal wurde von einem Tintenschreiber 
registriert. Die Linienform erinnert an eine Dispersionskurve (vel. 
Fig. 8). 

Um die Wirkungsweise der Feldmodulationsanordnung zu unter- 
suchen, wurde der Zeeman-Ubergang der geraden Isotope des Kryptons 
bei verschiedenen Modulationsstrémen J,, insbesondere bei verschiedener 


* Persénliche Mitteilung. 

xx Die entsprechende unsymmetrische Torschaltung findet man beschrieben 
in: Mir~tMan and Tavs, Pulse and Digital Circuits, p. 445ff., McGraw-Hill, New 
York, 1956. 


412 Hajo KuiPER: 


Polung, gemessen. Die den beiden Extrema der Resonanzkurve ent- 
sprechenden Frequenzen sind unter den Bezeichnungen », und y, im 
Diagramm Fig. 6 als Funktion von J, aufgetragen. Die Abweichung der 
MeBpunkte von den gestrichelten Geraden, die einer idealen Tastung des 
Zusatzfeldes AH entsprechen, erklart sich durch die Abschirmwirkung 
der Polschuhplatten des C-Feldes (Wirbelstromdampfung). Wichtig fiir 
die Auswertung der unten beschriebenen Messungen ist der durch diesen 
Vorversuch erbrachte Nachweis, 
daB der Mittelwert zweier bei bis 
auf das Vorzeichen gleichen Modula- 
tionsstromen gemessenen, einander 
zugeordneten Frequenzen (vy, oder ,) 
von der GréBe des Modulations- 
stromes unabhangig ist. 


Hochfrequenzsystem. Die fiir die 
AF =1-Ubergange bendtigten Fre- 
quenzen um 1340 MHz und 1830 MHz 
wurden von einem UHF-Leistungs- 
sender, Type SLRD, der Firma 
Rohde und Schwarz, Miinchen, er- 
zeugt. Die Form der zur Induzierung 
der magnetischen Resonanziiber- 
gange verwendeten Hochfrequenz- 
schleife zeigt halbschematisch Fig. 7. 
Der Innenleiter der Koaxialleitung 

4) ey va +72 J)[mA] verbreitert sich in Richtung auf das 

Fig. 6, Frequenzverschiebung durch die Feldmo- Ende der Schleife nach einem Ex- 

dulation als Funktion des Modulationsstromes J, ponentialgesetz, um einen reflexions- 

armen Ubergang von der Koaxial- 

leitung auf die Bandleitung zu erzielen. Durch die bei hohen Frequen- 

zen stattfindende Abwartstransformation soll maximale magnetische 

Hochfrequenzfeldstarke am Ort des Atomstrahls erzeugt werden. 

Diese Anordnung wurde von H. FrIEpBURG vorgeschlagen und be- 

wahrte sich bei allen verwendeten Frequenzen zwischen etwa 0,3 und 
1840 MHz. 


Zur Frequenzmessung bei den AF =1-Ubergangen diente eine 
Mikrowellen-Frequenzdekade FD 3 der Firma Schomandl, Miinchen. 
Die in diesem Gerat gebildete Differenzfrequenz zwischen der Sender- 
frequenz und der eingestellten quarzgenauen Frequenz der FD 3 wurde 
durch einen Rohde und Schwarz-Frequenzzeiger, Type XMC, in eine 
Spannung umgesetzt, welche von einem Doppelschreiber gleichzeitig 
mit dem Atomstrahl-Resonanzsignal auf einer zweiten Schreibspur auf- 
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gezeichnet wurde. Die Quarz-Normalfrequenz der FD 3 wurde durch 
Frequenzvergleich mit der 200 kHz-Normalfrequenz des Senders Droit- 
wich der British Broadcasting Corporation an jedem MeBtage kontrol- 
lert und gegebenenfalls nachgeeicht. Die relativen Frequenzschwankun- 
gen der Vergleichsfrequenz liegen etwa bei 10°8. 


Lo 


Fig. 7. Form der Hochfrequenzschleife 


D. Messungen 


Fiir simtliche Messungen wurde ein Isotopengemisch verwendet, das 
auf einen Gehalt von etwa 45% Kr*? angereichert worden war. Der Rest 
des Gemisches bestand aus den Kr-Isotopen mit gerader Massenzahl. 
Das Vorhandensein eines Isotopengemisches im Atomstrahl legte es 
nahe, die Zeeman-Ubergange der geraden Isotope, im folgenden immer 
als ,,gerade Resonanzen“ bezeichnet, zur Magnetfeldeichung zu benutzen. 
Der Wert des g,-Faktors fiir den metastabilen */,-Zustand des Kryp- 
tons* konnte unberiicksichtigt bleiben, da bei der Auswertung der hier 
zu beschreibenden Messungen an keiner Stelle der Absolutwert der 
magnetischen Feldstarke eingeht, sondern immer nur die unmittelbar 
meBbare Ubergangsfrequenz der geraden Resonanz. 


AF = 0-Ubergange. Zunachst wurden die beiden nachweisbaren 
AF =0-Ubergange F =11/2; m=9/2<2m'=5/2 und F =13/2; m= 
41/2<>m’ =7/2 untersucht. In diesem Stadium der Untersuchung wurde 
noch ohne Lock-in-Technik gearbeitet. Die am Ausgang des SEV auf- 
tretenden Impulse wurden integriert und das so erhaltene Gleichstrom- 
signal wurde mit einem Gleichstromverstarker verstarkt. Die Nach- 
priifung der Richtigkeit des Wertes J =9/2 fiir den Kernspin des Kr* 


x gy = 1,50104 + 0,00006, H. FrrepBuRG und H. Kuiper, unverdffentlicht. 
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nach der in Abschnitt B angegebenen Methode wurde bei Magnetfeldern 
zwischen 1 und 15 GauB durchgefiihrt. Aus den gemessenen Frequenzen 


wurden die durch die linke Seite von Gl. (3) definierten Quotienten ge- _ 
bildet und diese auf das Magnetfeld -H, =0 graphisch extrapoliert. Der — 


so ermittelte ,,Grenzquotient‘‘ sollte bei richtiger Wahl von J mit dem © 


durch die rechte Seite der Gl. (3) gegebenen Wert iibereinstimmen. 
Tabelle 2 zeigt eine Gegeniiberstellung der experimentellen und der be- 
rechneten Quotienten fiir verschiedene Werte von J. Der Vergleich der 


Tabelle 2. Bestimmung des Kernspins I durch Vergleich dey gemessenen Werte gr/g7 
mit den nach Gl. (3) fiir verschiedene hypothetische Werte von I berechneten Quotienten 


a | a 
IT 87 J)F=I+1 &J J) F=1+2 


theoret. 


theoret. / exp. exp. 


7/2 0,3636 
9/2 L 09,0012 0,3077 0,3069 + 0,0015 
11/2 0,2667 


Werte zeigt in klarer Weise, daB J =9/2 der richtige Wert des Kernspins 
sein mu8, in Ubereinstimmung mit den Ergebnissen optischer Unter- 
suchungen 5: 6,12, 


AF =1-Ubergange. Die Versuche, den AF =1-Ubergang F=9/2, 
m =7/2<>F' =11/2, m’ =5/2 mit dem Gleichstromverfahren nachzu- 
weisen, fiihrten zwar zur Auffindung dieses Uberganges, aber die genaue 
Vermessung war wegen des sehr schlechten Signal-Rausch-Verhalt- 
nisses schwierig. Tabelle 3 im nachsten Abschnitt enthalt das Endergeb- 
nis dieser Messungen zum Vergleich mit dem Ergebnis der Messungen 
mit dem Feldmodulationsverfahren. Durch das Feldmodulationsver- 
fahren wurde das Signal-Rausch-Verhaltnis erheblich verbessert. Fig. 8 
zeigt als Beispiel die Reproduktion einer mit diesem Verfahren erzielten 
Resonanzkurve eines AF =1-Uberganges. Bei der Vermessung der 
AF =1-Uberginge wurde das Magnetfeld konstant gelassen und die 
Senderfrequenz mit einer Geschwindigkeit von etwa 60 kHz/min kon- 
tinuierlich verandert. Ein definiertes Magnetfeld wurde mit Hilfe der 
geraden Resonanz eingestellt. Der Registrierstreifen Fig. 8 zeigt auBer 
der Resonanzkurve auch die Frequenzregistrierung. Die nach unten 
gerichteten Dreiecksspitzen bezeichnen jeweils einen quarzgenau defi- 
nierten Frequenzpunkt. (Die aufrecht stehenden Dreiecke riihren von 
Bereichsumschaltungen her.) Durch Interpolation zwischen diesen Fre- 
quenzpunkten konnten die den beiden Extrema zugeordneten Frequen- 
zen, in Abschnitt C mit », und », bezeichnet, ermittelt werden. 

Alle Resonanzen wurden unter sonst gleichen Bedingungen bei posi- 
tivem und negativem Modulationsfeld gemessen und die Mittelwerte 
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einander entsprechender Resonanzen gebildet. Die durch dieses Ver- 
fahren eliminierte ,»,Modulationsverschiebung ‘‘ betrug zwischen 10 und 
50 kHz fiir die Frequenz y, und zwischen 40 und 180 kHz fiir die Fre- 
quenz v,. Die Mittelwerte y,, und y, stimmten jeweils innerhalb der Feh- 
eens von durchschnittlich etwa +4 kHz iiberein, wie es auf Grund 
des Diagrammes Fig. 6 zu erwarten war. 


Zur Elimination des Frequenzfehlers, der durch die Zeitkonstante 
des Nachweises wegen der zeitlichen Anderung der MeBfrequenz 
verursacht wird, wurde 
die Halfte aller Messun- 
gen bei steigender Fre- 
quenz, die andere Halfte 
bei fallender Frequenz 
durchgefiihrt und aus ein- 
ander zugeordneten MeB- 
daten der Mittelwert ge- 
bildet. Die beobachteten 
Frequenzverschiebungen 
lagen zwischen 6 und 
45 kHz. 


Jeder der beiden nach- 
weisbaren AF =1 - Uber- 
gange wurde bei ver- 
schiedenen 4H, - Feldstar- 
ken vermessen, der Uber- 
gang F —9/2, m=7/2<— 
[i $12: Wl 5/2 bei Fig. 8. Registrierstreifen mit A4F = 1-Resonanz nach dem 
Feldern zwischen 2 und Feldmodulationsverfahren und Frequenzmarken 
21 GauB, der Ubergang 
F=11/2, m=9/2<F' =13/2, m’ =7/2 bei Feldern zwischen 15 und 
27 GauB. Durch Extrapolation auf Hj) =0 unter Verwendung der Kor- 
rekturen bis zur dritten Ordnung wurden die beiden Nullfeldaufspal- 
tungen bestimmt. Die Korrekturen vierter Ordnung konnten in allen 
Fallen vernachlassigt werden. 


DaB der eine der beiden Ubergange bei keinem kleineren Magnetfeld 
als 15 GauB vermessen werden konnte, hangt mit der Verwendung der 
Feldmodulationsmethode zusammen, welche versagt, wenn der Verlauf 
der Frequenzkurve vy =y(H,) zu flach wird (vgl. Abschnitt C). Das war 
fiir diesen Ubergang, dessen Frequenzkurve bei 9 Gau8 ein flaches 
Minimum durchlauft, bei allen Feldstarken unterhalb von etwa 15 GauB 
der Fall. Trotzdem gelang es, beide Nullfeldaufspaltungen mit etwa 
gleicher Genauigkeit zu bestimmen. 


416 Hajo KuIpPEr: 


E. Ergebnisse und Diskussion 


Hfs-Aufspaltungen. Aus den durch Extrapolation auf H)=—0O fir 
jedes Hfs-Intervall gewonnenen Werten der Nullfeldaufspaltung wurde 
der Mittelwert gebildet, der in Tabelle 3 zusammen mit dem dreifachen 
mittleren quadratischen Fehler angegeben ist. 


Tabelle 3. Gemessene Hfs-Abstinde 


Ei Tat ll Ergebnis 
ed : pe Merhode nterva. W(F<>F’) 
: ip cass. Var MHz 
19 Gleichstromnachweis 9/2 AZ | 1341,820 + 0,020 
33 Feldmodulation of/2 14/2 | 1341,826=. 0,010 
| 
| 
17 Feldmodulation 11/2 13/2 | 1830,714-+0,010 


Ein Vergleich zeigt, da die mit der Gleichstrommethode und der 
Feldmodulationsmethode ermittelten Werte fiir das Hfs-Intervall. 
F =9/2<f' =11/2 innerhalb der Fehlergrenzen tibereinstimmen. 


A- und B-Faktoren. Nach Gl. (1) sind die zwei gemessenen Hfs- 
Abstande von den drei Kopplungskonstanten A, B und C abhangig, d.h. 
es liegt ein unterbestimmtes Gleichungssystem vor. Wegen der Klein- 
heit von C im Vergleich zu A und B wurde zunachst C =0 gesetzt und 
unter dieser Voraussetzung A und B bestimmt. Aus den beiden mit der 
Feldmodulationsmethode gemessenen Hfs-Abstanden (Tabelle 3) und 
unter Beriicksichtigung der aus den optischen Messungen bekannten 
Vorzeichen ergab sich auf diese Weise 


{A(4p5 5s 8Py)}c_-9 = — (243,9685 + 0,0018) MHz, 
{B(4p°5s8B) tog = — (452,158 +0,044 ) MHz. 


Durch die angegebenen Fehlergrenzen werden jedoch nur die MeBfehler 
der Hfs-Abstande beriicksichtigt, nicht der Fehler, welcher durch die 
Vernachlassigung der Oktopolwechselwirkung verursacht wird. Zur Be- 
urteilung dieses Fehlers wurde die GréSenordnung der Oktopolkopp- 
lungskonstanten abgeschatzt. Eine von ScHwartz® auf der Basis des 
Schalenmodells berechnete Formel fiir das magnetische Oktopolmoment 
ergibt fiir Kr** (Neutronenkonfiguration (5 g9j/.)~°) Q ~ — 0,4 - 1074 wx « 
cm*. Unter Beriicksichtigung der von ScHwartz durchgefithrten Ver- 
gleiche zwischen den wenigen bisher gemessenen und den berechneten 
Oktopolmomenten setzen wir willkiirlich einen Fehler von 100% an. 
Nach weiteren Formeln von ScHwartz” findet man damit fiir die 
Oktopolkopplungskonstante des metastabilen °B-Terms des Kr? 


19 SCHWARTZ, C.: Phys. Rev. 97,380 (1955) 
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C x —(2+2) kHz. Der abgeschatzte Beitrag der Oktopolwechselwir- 
kung zu den gemessenen Hfs-Intervallen 148t sich nun nach Gl. (1) an- 
geben. Er betragt 


— (44 +11) kHz fiir das Interval F= 9/2 + F’ = 11/2 
+{ 9+ 9) kHz fir das Intervall F=11/2 — F’ = 13/2. 


Beriicksichtigt man diese Beitrage bei der Ermittlung der A- und B- 
Faktoren, so erhalt man 


A(4p° 5s 3P,) = — (243,970 + 0,004) MHz, 
B(4p°5s°P) = — (452,12 +0,08 ) MHz. 


Der Vergleich mit den obigen Werten zeigt, daB die Fehler der so er- 
mittelten Aufspaltungsfaktoren etwa zur Halfte auf die MeBfehler der 
Hfs-Termabstande und zur Halfte auf den Fehler der Oktopolkorrektur 
entfallen. Auf das unten berechnete elektrische Kernquadrupolmoment 
haben diese Fehler keinen EinfluB. 

Die Korrekturen der A- und B-Faktoren wegen der Stérung durch 
benachbarte Hfs-Terme mit gleichem F waren zu vernachlassigen. 


Elektrisches Kernquadrupolmoment. Der Zusammenhang zwischen 
dem Kernquadrupolmoment Q und der Quadrupolkopplungskonstanten 
B kann fiir den ?4-Term der Konfiguration f° s in folgender Form ge- 
schrieben werden ??: 


5B-h 
C= — 2aGIRY R, (32) (5) 
Dabei bedeutet 7 den Abstand des #-Elektronen-Loches vom Kern und 
R,(4,3/2) einen relativistischen Korrektionsfaktor*. Da der Fehler von 
Q in unserem Fall praktisch nur durch die Unsicherheit des zu berech- 
nenden Erwartungswertes <1/r3> verursacht wird, wurde <1/73> auf 
zwei verschiedene Weisen ermittelt, um dadurch eine Vorstellung von 
der GréBe dieser Unsicherheit zu bekommen. 
Wird die Feinstrukturaufspaltung OW (Abstand der Terme 37, und 
3P) zur Berechnung von <1/r?> herangezogen, so gilt ?° 


ow 
Vie = ; (6) 
ol 2m (I + 1/2) -Z;-H, (1, Z;) 

1 bezeichnet die Bahndrehimpulsquantenzahl des Elektronen-Loches, 
Z, die effektive Kernladungszahl, H,(/,Z;) einen relativistischen Kor- 
rektionsfaktor*. Mit dW =5220cm1, /=1, Z;=7— 4=32 folgt aus 
GL (617? > == 1226 10 em=*. 

* Wegen Zahlenwerten der relativistischen Korrekturen vgl. z.B. ?°. 

20 KOPFERMANN, H.: Kernmomente, 2. Aufl. Frankfurt 1956. 
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Fiir die zweite, unabhangige Bestimmung von <1/r?> wurden die 
A-Faktoren der beiden zur Konfiguration 4° 5s gehdrigen Terme °F, 
und 1P, des Kr8* sowie der nach der Kerninduktionsmethode gemessene 
Wert w/ux2! benutzt. Da nur A(?P,) nach der Atomstrahl-Resonanz- 
methode gemessen werden konnte, wurde fiir A(}/,) der Mittelwert aus 
den beiden genauesten optischen MeBwerten verwendet’®. A(?R,) und 
A(1P,) lassen sich als Linearkombinationen der a-Faktoren a, und 4,,,, 
der Einzelelektronen ausdriicken®, wobei der Ausdruck fiir A(#P,) in 
mittlerer Kopplung nach Breir und WILis”? berechnet werden muf. 
Aus den beiden gemessenen A-Faktoren kann man daher a,,,, bestimmen 
und mit Hilfe der Beziehung *° 


4(Ps)2) = io ; — We - &7 > F (3/2,32) - <A/r9> (7) 
<1/735 berechnen. £(3/2,32) bedeutet einen weiteren relativistischen 
Korrektionsfaktor*, g; hangt durch Gl. (2a) mit w,/ux zusammert. 


Dieses Verfahren lieferte folgende Ergebnisse: 


4p,,, a (207,3 le 22) MHz, (1/7? = ADS 2: : 4026 cm-?. 


Die beiden unabhangig voneinander berechneten Erwartungswerte 
<1/r3> weichen um rund 2% voneinander ab. In der Annahme, da8 
beide etwa mit dem gleichen Fehler behaftet sind, wurde ihr Mittelwert 
zur Berechnung von Q nach Gl. (5) verwendet. Es ergab sich 


Q =-+ (0,251 + 0,005) - 107-24 cm?. 


Die relative Abweichung der beiden Werte <1/7?> wurde als MaB fiir die 
Unsicherheit von Q gewahlt. 


Sternheimer-Korrekturen?? wurden nicht beriicksichtigt. 


Herrn Professor Dr. H. KopFeERMANN danke ich fiir sein freundliches Interesse 
an dem Fortgang dieser Arbeit, Herrn Professor Dr. H. FrrepBuRG fiir viele wert- 
volle Ratschlage und Diskussionen. Mein Dank gilt ferner Herrn Dipl.-Phys. 
E.U. ScHAFER fir seine Hilfe beim Aufbau der Apparatur und Herrn Dipl.-Phys. 
K.-O. GROENEVELD fiir seine Hilfe bei den Messungen. Herrn Dr. ENGELHARD von 
der Physikalisch-Technischen Bundesanstalt, Braunschweig, bin ich fiir die freund- 
liche Uberlassung des angereicherten Kryptons sehr zu Dank verpflichtet. Der 


Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir finanzielle und apparative 
Unterstiitzung. 


* Wegen Zahlenwerten der relativistischen Korrekturen fe 4418), EM 
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Messung des verminderten Plasmaverlustes 
bei Lithium in Durchstrahlung 


Von 
HELMUT FELLENZER* 
Mit 23 Figuren im Text 


(Eingegangen am 9. August 1961) 


Mit einem elektronisch registrierenden Sektorspektrometer wurden charakteristi- 
sche Energieverluste an Lithium in Durchstrahlung gemessen. Bei diinnen Lithium- 
schichten trat neben der Verlustlinie bei 8 eV eine neue Verlustlinie bei 4,6 eV auf. 
Es konnte qualitativ gezeigt werden, daB mit gréBer werdender Schichtdicke die 
neue Verlustlinie relativ zum 8 eV-Verlust kleiner wird und daB sie bei der gleichen 
Schicht mit zunehmender Strahlspannung relativ zum 8 eV-Verlust gréBer wird. 
Bei der Umsetzung des Lithiums in Lithiumhydroxyd im Restgas der Apparatur 
verschwanden die 8 eV- und die 4,6 eV-Verlustlinie gleichzeitig. Der 4,6 eV-Verlust 
ruhrte also nicht von sich bildendem LiOH her. Er zeigte das Verhalten des von 
RitcHiE! vorausgesagten verminderten Plasmaverlustes (lowered line). Der 
8 eV-Verlust riihrt somit von einem Plasmaverlust her. 


Messungen der Intensitat in Abhangigkeit vom Winkel ergaben fiir den 8 eV-Verlust 
das Verhalten eines Plasmaverlustes wie es FERRELL berechnet hatte?. 


Fir den 4,6 eV-Verlust wurde das Winkelverhalten eines verminderten Plasma- 
verlustes, das STERN und FERRELL behandelt haben’, gefunden. 


Einleitung 


Beim Durchtritt* mittelschneller Elektronen durch diinne Folien 
oder bei der Reflexion® am kompakten Material werden charakteristi- 
sche Energieverluste im 10 eV-Bereich beobachtet. Sie werden teils als 
Einzelanregung® und teils als Anregung der Plasmaschwingungen’ des 
Elektronengases gedeutet®. Im Gegensatz zu Einzelanregungen kénnen 
Plasmaschwingungen, die Longitudinalschwingungen sind, nur durch 


* Dissertation Miinchen 1961. 

1 Ritcuie, R.H.: Phys. Rev. 106, 874 (1957). 

2 FERRELL, R.A.: Phys. Rev. 101, 554 (1956). 

3 SterN, E.A., and R.A. FERRELL: Phys. Rev. 120, 130 (1960). 
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geladene Teilchen, nicht durch Licht angeregt werden. Fir die Plasma- 
frequenz im Inneren eines Festk6rpers gilt 


4me7n (1) 


Op = st 


wobei 1 die Dichte der freien Elektronen ist. 


Bei vielen Metallen existiert ein relativ scharfes Verlustmaximum, 
das dieser Beziehung geniigt, wenn man fiir die Dichte der freien 
Elektronen einsetzt, die aus der chemischen Valenz folgt. Es wurden 
Versuche unternommen, dieselben Maxima als Einzelanregung zu 
deuten (z.B. bei Al®). Messungen der Winkelverteilung der Verlust- 
maxima kénnen nicht zugunsten der einen oder anderen Deutung ent- 
scheiden, da die Theorie in erster Naherung fiir beide Erscheinungen das 
gleiche Winkelverhalten voraussagt?. 


Zwischen den optischen Konstanten eines Metalls und der Plasma- 
frequenz w, gibt es eine enge Beziehung’®. Fiir Licht mit w >«, ist das’. 
Metall durchlassig, Licht mit o<@, wird reflektiert. Dieser Zusammen- 
hang ist wegen-der hohen Plasmafrequenz (fiir viele Metalle im kurzen 
Ultraviolett) schwer zu priifen. Fir einige Metalle ist er aber nachge- 
wiesen, z.B. fiir Ag™, Al}? und die Alkalit®. Die Plasmaschwingungen 
ko6nnen zwar als Longitudinalschwingungen nicht strahlen, aber bei 
Plasmaschwingungen in diinnen Schichten wird infolge von Oberflachen- 
effekten eine Photonenstrahlung erwartet#4. Sie soll eine bestimmte 
Winkelverteilung haben und nicht monoton von der Schichtdicke ab- 
hangen. Brown, WESSEL und TrRouNson?!® und STEINMANN?® konnten 
durch den experimentellen Nachweis dieser Erscheinungen den 3,6 eV 
Verlust bei Silber als Plasmaverlust deuten. 


Eine weitere eindeutige Entscheidung zugunsten der Plasmatheorie 
ware moglich, wenn der sog. verminderte Plasmaverlust gemessen 
werden kénnte. [Aus seiner Nichtexistenz kann aber nicht geschlossen 
werden, da auch kein Plasmaverlust existiert (s. unten).| Aus der 
Optik diinner Metallschichten ist bekannt, daB fiir die Oberflache ein 
depolarisierender Effekt vorhanden ist, der die optischen Eigenschaften 


9 STERNGLAS, E. J.: Nature, Lond. 178, 1387 (1956). 

10 FROHLICH, H., and H. PEtzER: Proc. Phys. Soc. 68, 525 (1955). 

1 Minor, R.S.: Ann. Phys. (4) 10, 581 (1903). — Tart, E.A., and H.R. Puiripp: 
Phys. Rev. 121, 1100 (1961). 

12 WALKER, W.C., O.P. Ruste and G.L. WEISSLER: J. Opt. Soc. Amer. 48, 
71, 1074 (1958). 

18 Woop, R.W., and C. LuKENs: Phys. Rev. 54, 332 (1938). 

144 FERRELL, R.A.: Phys. Rev. 111, 1214 (1958). 

15 Brown, R.W., P. WEsseEL and E.I. Trounson: Phys. Rev. Letters 5, 472 
(1960). 

16 STEINMANN, W.: Phys. Rev. Letters 5, 470 (1960). 
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der diinnen Schichten verandert. Nimmt man fiir die Plasmaschwingun- 
gen ebenfalls eine depolarisierende Wirkung der Oberflache an, so miiBte 
fiir eine Parallele Schicht, wie RITCHIE 1957! zeigte, neben dem Plasma- 
verlust ein weiterer Verlust — der verminderte Plasmaverlust (lowered 
line) — mit w,; =w,/V2 existieren, dessen Streuintensitat relativ zum 
Plasmaverlust bei diinner werdenden Schichten zunimmt. (Wegen der 
veranderten Randbedingungen ware bei aus kleinen Kugeln aufgebauten 
Schichten w, 7 =,/)3 zu erwarten.) 

Nach STERN und FERRELL? soll die Intensitat des verminderten 
Plasmaverlustes wesentlich schneller mit wachsendem Streuwinkel ab- 
fallen als ein Plasmaverlust gleicher Verlustenergie. Weiterhin wiesen 
STERN und FERRELL darauf hin, da8 schon durch sehr diinne (20 A) 
Oberflachenschichten, die fiir die betreffenden Frequenzen ein e+ 1 
haben, der verminderte Plasmaverlust verschoben und bei komplexem ¢ 
gedampft wird. Bei starker Dampfung kann er ganz ausbleiben. Po- 
WELL u. Mitarb.!’, die die ersten Messungen eines verminderten Plasma- 
verlustes in Reflexion machten, konnten die Stern-Ferrellschen Voraus- 
sagen beziiglich der Oberflachenschichten bei der schrittweisen Oxyda- 
tion an Al und Mg bestatigen. Diese Ergebnisse zeigen, daB alle Unter- 
suchungen zur Vermeidung der Oberflachenschichten unter saubersten 
Bedingungen vorgenommen werden miissen. 


Durchstrahlungsmessungen an Lithium 


Die Messungen von PowELL u. Mitarb. sind in bezug auf die Rein- 
heitsbedingungen allen bisherigen Arbeiten weit tiberlegen. Es kénnen 
hinsichtlich Lage und Abhdangigkeit der Verluste von Oberflachen- 
schichten von neuen Messungen kaum neue Ergebnisse erwartet werden. 
Gegeniiber Reflexionsmessungen ergeben sich an Durchstrahlungs- 
messungen grO6Bere Schwierigkeiten, da zwei Seiten des zu _unter- 
suchenden Materials dem Restgas der Apparatur ausgesetzt sind. Bei 
nicht frei tragenden Schichten kann es wegen der zwei verschiedenen 
Begrenzungen zwei unterschiedliche verminderte Plasmaverluste geben. 
Trotz dieser Nachteile sind Durchstrahlungsmessungen notwendig. Nur 
sie erlauben eine Aussage iiber die Intensitat des Verlustes in Abhangig- 
keit vom Winkel. AuBerdem ist es in einfacher Weise méglich, die 
Abhangigkeit der Streuintensitat von Schichtdicke und Strahlspannung 
zu untersuchen!. 

Die Durchstrahlungsmessungen wurden mit einem magnetischen 
Sektorspektrometer durchgefiihrt, der besonders fiir Winkelverteilungs- 
messungen konstruiert war. Ein Oszillograph diente als Anzeigegerat 
fiir die Spektren; damit waren Verdnderungen an den durchstrahlten 


 PowE LL, C. J., and J.V. Swan: Phys. Rev. 118, 640 (1960). 
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Schichten sofort sichtbar. Als Untersuchungsobjekt wurde Lithium — 


gewahlt. Fiir Lithium liegen Reflexionsmessungen der charakteristi- 
schen Energieverluste von PowELt vor!8. Er gibt bei 8,2 eV und 4,7 eV 
ein Verlustmaximum an. Auferdem wurden schon von Woop und 
LUKENS 1938 an den Alkali optische Reflexionsmessungen vorge- 
nommen. Bei Wellenlangen, die 8 eV und gré8eren Werten entsprechen, 
wurde bei Lithium ein Verschwinden der Reflexion beobachtet. Wird 
pro Atom ein freies Elektron angenommen — was bei den Alkali gerecht- 
fertigt ist —, so errechnet sich fiir Lithium eine Plasmafrequenz von 
8,07 eV. Der Verlust bei 8 eV ist damit als Plasmaverlust wahrschein- 
lich; daher kénnte der Verlust bei 5 eV ein verminderter Plasmaverlust 
sein. 


Der Wirkungsquerschnitt eines verminderten Plasmaverlustes liegt 
dann in der gleichen GréBenordnung wie der Wirkungsquerschnitt eines 
Plasmaverlustes, wenn ae von der GréBenordnung 1 ist! (v = Ge- 
schwindigkeit der angeregten Elektronen, d = Dicke der Schicht,” 
@,;, = Frequenz des verminderten Plasmaverlustes). Bei U=5 kV 
und AE, , =5 eV folgt fiir die Dicke d etwa 300 A. Untersuchungen an 
Folien verschiedener Dicke im Bereich um 300 A und Untersuchung 
des Winkelverhaltens*? des Verlustes bei 5 eV kénnen Auskunft dariiber 
geben, ob es sich bei diesem Energieverlust bei Lithium um einen ver- 
minderten Plasmaverlust handelt. 


Lithium ist unter den Alkali das bestandigste. Es laBt sich ohne 
Schwierigkeiten von einer Molybdandrahtspirale gut dosierbar ab- 
dampfen. Bei Lithium ist wegen der geringen Ordnungszahl die elasti- 
sche Streuung viel geringer als die unelastische!. Die gemessenen un- 
elastischen Winkelverteilungen sind daher direkt auf den unelastischen 
StreuprozeB zu beziehen, da die unelastisch gestreuten Elektronen mit 
einem zu vernachlassigenden Anteil anschlieBend elastisch gestreut 
werden. Neben diesen giinstigen Eigenschaften macht die immer noch 
sehr geringe Bestandigkeit im Restgas der Apparatur experimentelle 
Schwierigkeiten. Um noch brauchbare Verlustspektren zu erhalten, 
wurde unter den gegebenen Verhialtnissen das bestmégliche Vakuum 
angestrebt, und die oben erwahnte oszillographische Registrierung der 
Spektren erwies sich als unbedingt notwendig fiir eine rasche Ausfiih- 
rung der Messung. 


Die MeB8anordnung 


Das Vakuumsystem. Das Spektrometer war aus weich zusammen- 
gelétetem Messingrohr und Messingblech mit Tombakverbindungen 


18 PowELL, C. J.: Proc. Phys. Soc. 76, 593 (1960). 
19 Lenz, F.: Z. Naturforsch. 9a, 185 (1954). 
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hergestellt. Flanschverbindungen waren mit Buna- oder Mipolamringen 
abgedichtet. Die umfangreichen Justierforderungen verlangten wber 
20°Drehdurchfiihrungen durch Simmeringdichtungen. Der Gesamtzu- 
lauf tiber einen Tag konnte auf etwa 3 - 10-6 Torr- l/sec gedriickt werden 
(gemessen mit einem Warmeleitungsmanometer). Experimentiert wurde 
erst nach mindestens zehnstiindigem Pumpen. Kontrollmessungen mit 
einem Ionisationsmanometer zeigten dann einen Druck von 3 - 10-6 Torr. 
In den Rezipienten war eine Kiihlfalle fiir fltissige Luft eingebaut. Nach 
dem Einfiillen der fliissigen Luft sank der Druck (gemessen mit Ioni- 
sationsmanometer) auf 1,5-107§ Torr. Die Lebensdauer der aufge- 
dampften Lithiumschichten konnte damit aber nicht heraufgesetzt 


Fig. 1. Skizze der gesamten MeBanordnung. 7=20cm, SF ist ein 70° Sektorfeld. ASp Aufdampfspirale, 
O Objekt, Sp 1Spalt 1, Sp 2 Spalt 2, Sp 3 Spalt 3, Pl Photoplatte, SF Sektorfeld, AS Ablenkspule, KG Kipp- 
generator, JE Justierelektrode, NE Nachbeschleunigungselektrode, L lLeuchtschicht, M Multiplier 


werden. Es wurde daher auf fliissige Luftkithlung verzichtet. Eine 
gr6Bere Lebensdauer der aufgedampften Lithiumschichten wurde er- 
reicht, wenn man sich die Getterwirkung von Lithium zunutze machte, 
und vor der eigentlichen Aufdampfung bei weggedrehtem Objekttrager 
eine gréBere Menge von Lithium von der Spirale dampfte. 


Das Spektrometer. Die vom Objekt ausgehenden Strahlen werden 
durch das als Zylinderlinse wirkende magnetische Sektorfeld im Spalt 2 
in der Horizontalen fokussiert (Fig.1). Verlustbehaftete Strahlen 
werden etwas mehr abgelenkt und werden in erster Naherung um 


TELA 
és=F 7 (1) 


y = Bahnradium der Elektronenbahnen, U = Strahlspannung 


horizontal in der Spaltebene verschoben fokussiert. Der Offnungsfehler, 
der die anderen Bildfehler iiberwiegt, ist quadratisch vom Offnungs- 
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winkel abhiangig. FRIEDMANN hat in seiner Dissertation (Universitat 
Miinchen 1954) fiir das hier verwendete Sektorfeld gezeigt, da ohne 
Korrektur des Sektorfeldes bei einer Apertur von 10 und bei einer 
Strahlspannung von 6kV der Fehler einer minimalen Bildbreite von 
4 eV entspricht. Der Spalt 2 konnte mit dem Multiplier in Strahl- 
richtung zur Einstellung in die Bildebene verschoben werden. AuBerdem 
war er noch verdrehbar, damit Spalt 1 und Spalt 2 parallel gestellt 
werden konnten. 


Es war moglich, im Spektrometer Beugungsaufnahmen zu machen. 
Zu diesem Zwecke wurde der Spalt 1 aus dem Strahlengang entfernt 
und an seine Stelle ein Plattentrager mit drei Photoplatten vorgeschoben. 


Magnetische Stérfelder machten sich in einer Verschiebung des Bildes 
bemerkbar. 50 Hz-Wechselfelder vom Netz fiihrten zu einer Verbreite- 
rung der Linien. 5 bis 8 eV Breite der Primarlinie waren das Minimum, 
das sich bei entferntem Aufstellen der Wechselfelder erzeugenden Ver- 
sorgungsgerate und durch Verlegen von Netzleitungen erreichen lieB* 
Die Kompensation der Storfelder erwies sich als unméglich. Daher war 
es unerlaBlich, die Registrierung der Spektren so auszufiihren, daB die 
Wirkung der Stoérfelder ausgeschaltet werden konnte. 


Die Registrierung der Spektren. Nachdem von vornherein zu er- 
warten war, daB der verminderte Plasmaverlust besonders oberflachen- 
empfindlich ist, wurde fiir eine rasche Messung gesorgt, auch schon um 
etwaige Veradnderungen im Verlustspektrum sofort zu erkennen. Zur 
Registrierung wurde das Energieverlustspektrum auf einem Oszillo- 
graphenschirm (Tektronix 545, Ca-Einschub) sichtbar gemacht und mit 
einer Kleinbildkamera aufgenommen (1/g) sec, Blende 5,6, 74/,), DIN). 
Die elektronische Registrierung der Spektren erfolgte auf folgende 
Weise: 


Zwischen Sektorfeld und Spalt 2 befand sich ein Ablenkspulenpaar 
(Fig. 1), das das Spektrum vor dem Spalt 2 verschieben konnte. Hinter 
dem Spalt 2 war ein Photomultiplier mit vorgesetzter Leuchtkristall- 
schicht angebracht. Die Leuchtkristallschicht war zusammen mit einer 
umgebenden Zylinderelektrode zur Nachbeschleunigung an eine positive 
Spannung von 10 kV gelegt. AuBerdem war zwischen Spalt und Zy- 
linderlinse eine verschiebbare und verdrehbare unsymmetrische Platten- 
elektrode angebracht; diese lag ebenfalls an 10 kV. Mit ihr konnten die 
Elektronen, die aus dem Spalt kamen, auf die empfindlichste Stelle der 
Leuchtkristallschicht gelenkt werden. Durch diese Anordnung wurde 
bei 5 kV Strahlspannung die Empfindlichkeit um den Faktor 5 gestel- 
gert und — was wichtiger war — das Rauschen konnte um den Faktor 3 
gemindert werden. Bei héheren Strahlspannungen waren die durch diese 
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Anordnung erreichten Verbesserungen nicht so groB, da die Elektronen 
schon eine gréBere Geschwindigkeit von vornherein hatten. 

‘Der Ausgangsstrom des Photomultipliers ist ein lineares MaB fiir den 
durch den Spalt 2 hindurchtretenden Elektronenstrom. Er wurde auf 
den Vertikalverstaérker des gleichstromgekoppelten Oszillographen ge- 
geben (gleichstromgekoppelt, damit der Streuuntergrund sichtbar wird), 
wahrend die Vertikalablenkung im Oszillographen und die Ablenkspulen 
am Spektrometer vom gleichen 50 Hz Sagezahngenerator gespeist 
wurden. Zur Ausschaltung der Stérfelder wurde der Generator mit den 
50 Hz Stérfeldern synchronisiert. Zu der sigezahnformigen Ablenkung 
des Strahls im Spektrometer kam dann mit der immer gleichen Phasen- 
lage die Ablenkung durch die Stérfelder hinzu. Auf diese Weise war die 
Strahlablenkung nicht mehr linear mit der Zeit [wahrend die Horizontal- 
ablenkung im Oszillographen weiterhin linear erfolgte]. Aus diesem 
Grunde war die Energieachse (Horizontalablenkung) im Oszillographen- 
bild nicht linear, sie wurde jedesmal durch Hinzuschalten von 4,5 V 
Batterien zur Hochspannung geeicht (in dem beigegebenen Eichbild 
ist die Energieachse nach rechts gedehnt). — Die Stérfelder werden auch 
unwirksam, wenn zur Ablenkung ein 50 Hz Sinusgenerator genommen 
wird. Er muf8 nur phasenstarr mit den 50 Hz Stérungen synchronisiert 
werden. Es wurde deshalb ein Sagezahngenerator genommen, damit 
das Spektrum gleichmaBig, von der kleinen Stérkomponente abgesehen, 
tiber den Spalt streicht. Daher ist das Rauschen des Spektrums iiber 
die ganze Breite konstant. 


Es lieB sich nicht vermeiden, daB die y-Verstarkung ein Abklingen 
des groBen Impulses der Primarlinie zeigte. Daher wurden die Spektren 
immer von rechts nach links (in unseren Figuren) am Registrierspalt 
vorbeigefiihrt, so daB die Auslaufer der Primarlinie rechts auBerhalb 
der Spektren lagen. 


Die Winkelverteilungsmessung. Der Spalt 1 blendet aus den vom 
Objekt gestreuten Elektronenstrahlen ein Teilbiindel aus. (In Fig. 4 
ist ein schwach abgelenkter Strahl durchgezeichnet, wahrend der nicht 
abgelenkte strichpunktiert dargestellt ist.) Durch Verschiebung des 
Spaltes 1 werden die verschiedenen Streurichtungen abgetastet, die 
Bildlage des Objektes verandert sich dabei nicht, und bei kleinen Streu- 
winkeln bleibt in erster Naherung die Dispersion des Sektorfeldes kon- 
stant. Der Abstand Objekt—Spalt 1 betrug 137mm. Einer Verschie- 
bung des Spaltes 1 um 0,05 mm (iiber eine Mikrometerschraube) ent- 
sprechen 0 =3,67-10~‘rad. Bei allen Winkelmessungen wurde der Streu- 
winkel immer um den gleichen Winkelschritt 9 =3,67 - 10~+rad verandert. 


Aus Intensitatsgriinden konnten die Bestrahlungsapertur und die 
Abtastspaltgr6Be nicht so gewahlt werden, daB aus den Messungen die 
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Verteilungsfunktion unmittelbar folgte. Da es schon ein wichtiges Er- 
gebnis ware, den Verlauf der Streuintensitat im Bereich 1 bis 2 - 107? rad 
zu kennen, wurde ein Verfahren angewandt, das in diesem Bereich einen 
Vergleich der gemessenen Verteilungskurve mit der theoretischen er- 
laubt. Es wurde eine Bestrahlungsapertur von etwa 10% rad gewahlt 
und der Querspalt (Spalt 3) wurde so weit gedffnet, daB seine Offnung 
einer Hohe des Spaltes 1 von 6-10 rad entsprach. Spalt 1 hatte eine 
Breite von 2- 1074 rad. Durch Verschiebung des Abtastspaltes (Spalt 1) 
wurde dann die Faltung der Streuverteilungsfunktion und der Abtast- 
spaltfunktion gemessen. Um die experimentelle Streuverteilung mit der 
theoretischen vergleichen zu kénnen, miiBte erst die theoretische mit 
der Bestrahlungsverteilungsfunktion und dann noch mit der Abtast- 
spaltfunktion gefaltet werden, also eine doppelte Faltung ausgefiihrt 
werden. Da die gewahlte wirksame Spalthdhe des Spaltes 1 groB gegen 
die Halbwertsbreite der Bestrahlungsapertur war, ist es bei hinreichender 
Genauigkeit zuladssig, Bestrahlungsfunktion und Abtastspaltfunktion zy 
g(x) zusammenzufassen und (x) mit der theoretischen Kurve zu 
falten. w(x) wurde ohne Anwesenheit einer Streufolie im Strahlengang 
durch Verschieben des Spaltes 1 direkt gemessen. 


Die Ausfiihrung der Messungen 


Der MeBvorgang. Nach Vorjustierung bei aus dem Strahlengang weg- 
gedrehtem Objekttrager (Strahlstrom, Strahlspannung, Magnetfeld- 
strom, Nachbeschleunigung usw.) wurde zur Getterung Lithium von 
der Spirale abgedampft bis im Inneren der Apparatur die aufgedampfte 
Lithiumschicht an ihrem metallischen Glanz erkennbar war. Dabei 
deckte ein vorschiebbares Blech das Einblickfenster gegen den direkten 
Lithiumdampfstrahl ab. Nach etwa 15miniitiger Einlaufdauer wurde 
der Objekttrager eingedreht und feinjustiert. Um die Justierung nicht 
zu zerstoéren, wurde bei ganz eingeschaltetem Gerat der Objekttrager 
bedampft. Auf dem Oszillographenschirm erschien dann sofort das 
Spektrum. 


Die Dicke der aufgedampften Lithiumschicht wurde nach der Be- 
dampfung eines Teils des Einblickfensters beurteilt, der bei der Objekt- 
tragerbedampfung freigegeben wurde. Bei einer diinnen Schicht zeigte 
sich am Einblickfenster ein hellbrauner Belag, der aber noch gut durch- 
sichtig war. Bei dickeren Schichten war die Lichtabsorption etwas 
starker, und es zeigte sich schon metallische Reflexion. 


Die Untersuchung der Tragerfolie. Da das Lithium auf eine Trager- 
folie aufgedampft wurde, muBte erst die streuende Eigenschaft der 
Tragerfolie untersucht werden. 
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Den Objekttrager bildete eine Platinblende mit 40 u-Bohrung, tiber 
die eine extrem diinne Formvarfolie gespannt war. Aus der unelasti- 
schen Gesamtstreuung wurde die Dicke der Tragerfolie auf etwa 100 A 
geschatzt (Angaben bei LENz”), 


Das Spektrum einer Tragerfolie gibt Fig. 2 wieder; die y-Verstar- 
kung des Oszillographen war so eingestellt, da8 der Primérstrah! noch 
ganz auf dem Schirm kam. Die Aufnahme wurde mit weit gedffnetem 
Spalt 1 (Apertur 10-? rad) gemacht, damit die in etwas gréBere Winkel 
unelastisch gestreuten Elektronen noch zum Bild beitrugen. Bei 20 eV 
liegt ein breites Maximum. Im Bereiche 0 bis 8 eV ist die Streuintensitat 
gering. Bei sehr eng gestelltem Spalt 1 (Apertur 2 - 10-4 rad) wurde die 


Fig. 2. Spektrum einer Tragerfolie. Der Weite des Spaltes 1 entspricht eine Apertur von 10-?rad. Der 
Verstarkungsfaktor war bei dieser Aufnahme etwa 50mal kleiner als bei den folgenden 


Intensitat des Primarstrahles nicht wesentlich geschwacht, wohl aber 
die der unelastisch gestreuten Elektronen. 


Bei den Winkelverteilungsmessungen an Lithium, bei denen mit ge- 
ringer Apertur (2-1074) gearbeitet wird, brauchte die Streuung der 
Tragerfolie nicht beriicksichtigt zu werden. 


Wenn die Tragerfolie sehr lange (etwa 10 bis 30 min) einer kraftigen 
Elektronenbestrahlung ausgesetzt wurde, trat bei 7 eV ein neues Maxi- 
mum auf. Ob dieses von Strukturumwandlung der Schicht oder von 
sich auf die Tragerfolie im Elektronenstrahl niederschlagenden Kohlen- 
stoff herriihrt, konnte nicht entschieden werden. Dasselbe Spektrum 
zeigten Kohlenstoffschichten, die in einer Kohlenwasserstoffglimment- 
ladung hergestellt wurden. Wahrscheinlich handelt es sich um den 
6,5 eV Plasmaverlust, der bei der Graphitstruktur auftreten soll. Beu- 
gungsaufnahmen zeigten noch keine Graphitstruktur an. Die 7 eV- 
Linie lieferte bei Winkelverteilungsmessungen im Bereich 0 bis 2 - 10 ?rad 
eine merkliche Intensitat. Es wurden deshalb immer nur frische Trager- 
folien verwendet, die noch nicht die stérende 7 eV-Linie zeigten. 
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Mefergebnisse und Diskussion von Lage und Intensitat 
der Energieverluste bei Lithium 


Sofort nach dem Aufdampfen des Lithiums erschien bei 8 eV und bei 
4,6 eV ein Verlust. Die Intensitat des Verlustes bei 4,6 eV war im Ver- 
gleich zur Intensitat des 8 eV Verlustes verschieden groB, je nach Auf- 
dampfung. Nach einiger Zeit (je nach Vakuumzustand der Apparatur) 
wurden die ausgepragten Verlustmaxima gleichzeitig kleiner und bei 
48 eV trat ein breites Maximum auf. Fig. 3, 4 und 5 geben diese Beob- 
achtungen wieder. Gleichzeitig wurde das fiir die Bestimmung der Ver- 
luste notwendige Eichspektrum abgebildet (Fig. 6). Die MeBgenauigkeit 
betrug bei diesen Aufnahmen etwa + 0,2 eV. 

Die Halbwertsbreite der Primarlinie ist eine Funktion der Auf- 
fangerspaltbreite. Bei engem Auffangerspalt (Spalt 2) ist das Auf- 
lésungsvermégen des Spektrometers groB, infolge der geringen Intensitat 
ist das Rauschen dann aber auch gro8 und damit die Bestimmung der 
Maxima unsicher. Es gibt daher eine optimale Auffangerspaltweite. 
Bei den Eichaufnahmen (Fig. 6) konnte wegen der sehr groBen Primar- 
intensitat der Auffangerspalt sehr eng eingestellt werden. Es wurde 
eine Linienbreite erreicht, die fast der thermischen Energiebreite der 
Elektronenquelle entspricht. 

Die Winkelverteilungsmessungen wurden mit sehr kleiner Apertur 
(2-104 rad) durchgefiithrt. Daher mu8te hierbei wegen der geringen 
Intensitat der Streustrahlung der Auffangerspalt weit gestellt werden, 
was zu einem geringen Energieauflésungsvermégen fiihrte. 


Nach langerer Zeit (10 min) oder nach kurzer Beliiftung verschwanden 
die 8 eV- und die 4,6 eV-Linie ganz und das breite Maximum bei 18 eV 
wurde starker. Es riihrt von dem sich bildenden LiOH her. Das Spek- 
trum der LiOH-Schicht hat einen ahnlichen Verlauf wie das Spektrum 
der Tragerfolie. Fig. 7 gibt die Beugungsaufnahme sofort nach dem 
Aufdampfen des Lithium wieder. Fig. 8 ist die Beugungsaufnahme der 
gleichen Schicht, aber etwa 10 min nach dem Aufdampfen. In Fig. 7 
treten die Ringe des kubisch-raumzentrierten Lithiums auf, wahrend 
Fig. 8 die Ringe des tetragonalen Lithiumhydroxyds wiedergibt. Das 
Maximum bei 8 eV ist ein Verlust, der durch Anregen der Plasma- 
schwingungen der freien Elektronen entsteht. 

Bei einer ebenen, verschmutzungsfreien Oberflache miiBte bei 
8 eV//2 =5,7 eV ein verminderter Plasmaverlust auftreten. Bei einem 
kugelférmigen Streukérper wiirde der verminderte Plasmaverlust bei 
8 eV/|/3 =4,6 eV liegent. Wenn auf der Oberflache eine Schicht mit 
einer DK =¢ liegt, so wiirde 


AB; === 
erwartet werden 3. Ss (1 + «)? 2 
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Fig. 4 


Fig. 5 


Fig. 3—6. Die Aufnahmen zeigen ein gleichzeitiges Schwacherwerden der 8 eV- und 4,6 eV-Linie, wahrend der 

Verlust bei 18 eV starker wird. Die erste Aufnahme wurde direkt nach Aufdampfen des Lithiums aufge- 

nommen, zwischen den folgenden lagen jeweils etwa 20 sec. Aufnahme 4 und 5 sind gegeniiber 3 mit 2,5facher 

Verstarkung gemacht. Aufnahme 6 stellt die zugehoérige Eichung mit einem Linienabstand von 4,5 eV dar. 
Die Primirlinie ist etwa 20mal so hoch wie ein Verlust. Apertur 2° 10-8 rad 
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Gemessen wurde ein Verlust bei 4,6 eV=8eV/J3. 


Wenn angenommen wird, daB das aufgedampfte Lithium als zu- 
sammenhangende Schicht vorliegt, dann folgt aus den Messungen, daB 


fig. 7 aber nach 10 min. 
5 
3 


Fig. 8. Beugungsbild der gleichen Schicht wie in 
Tetragonales Lithiumhydroxyd. a 
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die angrenzenden Oberflachenschichten, sowohl die Kohlenstofftrager- 
schicht als auch die auf der Vorderseite sich sofort bildende LiOH- 
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Schicht bei einer 4,6eV entsprechenden Wellenlinge eine DK von 
ungefahr ¢ =2 haben. Bei sehr verschiedenen DK-Werten wiirde man 
von der Vorderseite einen anderen verminderten Verlust erwarten als 
von der an die Kohlenstofftragerschicht angrenzenden Seite. (Nach 
einer Abschatzung von STERN und FERRELL® diirfte bei den hier ver- 
wendeten Schichtdicken noch keine Interferenz von den beiden Ober- 
flachenschwingungen zu erwarten sein.) Da der Apparat nur ein ge- 
ringes Auflésungsvermégen hat, wiirde daraus eine breite Linie ent- 
stehen. Die gemessene verminderte Plasmaverlustlinie hat aber das- 
selbe Profil wie der Plasmaverlust. 


POWELL hatte bei Reflexionsmessungen an Lithium einen vermin- 
derten Verlust bei 4,7 eV festgestellt, der innerhalb der MeBgenauigkeit 
mit dem hier gemessenen iibereinstimmt. Es ist méglich, daB auch hier 
sich bildendes LiOH die Verschiebung von 8 eV/]/2=5,65 eV nach 
8 eV/|/3 =4,7 eV hervorgerufen hat. 


Es ist aber noch eine ganz andere Deutung der Lage des verminderten 
Plasmaverlustes moéglich. Bei der geringen Aufdampfmenge kénnten 
sich nicht zusammenhangende Einzelkristallchen bilden, die keinen 
Kontakt mit der Tragerfolie und keine Oberflachenschicht haben. (Es 
ware denkbar, daB nach einmal begonnener Umsetzung in LiOH, diese 
sofort das ganze Teilchen erfaBt. Dieses Teilchen zeigt dann keinen 
Plasmaverlust mehr.) Der verminderte Plasmaverlust miiBte dann in 
der Nahe des Verlustwertes legen, wie er fiir kugelf6rmige Begrenzung 
des Streukérpers berechnet wurde. Das ist gerade der gemessene Wert 
von 4,6 eV. 


Zur Lage des verminderten Plasmaverlustes kann nichts Abschlie- 
Bendes gesagt werden. 


Die Intensitat des verminderten Plasmaverlustes relativ zum 
Plasmaverlust war je nach Aufdampfmenge verschieden. Mit zuneh- 
mender Schichtdicke wuchs die Intensitat des Plasmaverlustes schneller 
als die des verminderten Plasmaverlustes, wie nach RiItTcHIE! zu er- 
warten ist. Fig. 9 und 10 geben das Spektrum einer diinnen und einer 
dickeren Lithiumschicht wieder. Die Fig. 13 bis 16 zeigen eine Spektren- 
reihe, bei der sandwichartig die folgende Schicht doppelt so lange wie 
die vorhergehende bedampft wurde bei gleichem Heizstrom der Autf- 
dampfspirale. Hier ist qualitativ zu sehen, wie der verminderte Plasma- 
verlust relativ zum Plasmaverlust abnimmt. 


Fig. 11 und 12 zeigen die Spektren der gleichen Folie einmal bei 
5 kV und einmal bei 8 kV. Sie lassen erkennen, wie bei héherer Strahl- 
spannung der verminderte Plasmaverlust relativ zum Plasmaverlust 
starker wird. 
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Fig. 9 

4 

H 

i + 
Fig. 10 


Fig. 9 u. 10. Spektrum einer dtinnen und einer dicken Lithiumschicht. Das starke Maximum bei 18 eV deutet 
auf LiOH-Bildung hin. Bei der dicken Schicht ist schon Mehrfachstreuung erkennbar. Apertur 2 - 10-*rad 


Fig. 11 
( 
Fig. 12 


Fig. 14 u. 12. Spektren der gleichen Lithiumschicht einmal bei 5 kV cinmal bei8 kV. Die Aufnahmen zeigen, 
da bei groBerer Spannung der verminderte Plasmaverlust relativ zum Plasmaverlust groBer wird 


Messung des verminderten Plasmaverlustes bei Lithium 433 


Fig. 1316. Auf die erste dunne Schicht wurden unter gleichen Bedingungen weitere Schichten aufgedampft, 
so daB mehrere Schichten aufeinander lagen. Die Aufnahmen zeigen, daB die Intensitat des Plasmaverlustes 
relativ schneller zunimmt als die Intensitat des verminderten Plasmaverlustes. Absolutwerte tiber die 
Intensitat der einzelnen Linien sind daraus nicht zu entnehmen, weil die Intensitat der Elektronenquelle bei 
diesen Messungen nicht konstant war. Beim schichtweisen Aufdampfen hatte sich die unterste Lithiumschicht 
schon fast ganz in LiOH umgewandelt, bevor die nachstfolgende Schicht aufgedampft wurde 
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Die Ausfiihrung der Winkelverteilungsmessung 
und Vergleich mit der theoretischen Verteilung 


Sofort nach dem Aufdampfen wurden bei schrittweiser Verschiebung 
des Spaltes 1 um 0,05mm, das entspricht O =3,67- 410 4rad, die 
Spektren aufgenommen. Fig. 21 und 22 sind solche MeBreihen. Sie 
geben noch nicht unmittelbar die wahre Streuverteilung wieder. 

Zur Ausfiihrung des oben skizzierten Vergleichverfahrens werden 
neue Koordinaten eingefiihrt. 


—~ = x? ak. ye 
x und y in der Ebene des Spaltes 1 zu denken, gemessen in 10° rad. 


x in horizontaler Richtung (Richtung der Spaltverschiebung). y in 
vertikaler Richtung (Richtung der Spalthdhe). 


Das Spektrometer mi8t annahernd folgenden Intensitatsverlauf einer 
Verlustlinie in Abhangigkeit von der Spaltverschiebung x’ des Spaltes 1. 


Tee) C4 Sf u(¥? + y*) (x — x’) dydz, (3) 


a—3 
wenn [Ul (Vx? + y?) die wahre Streuverteilungsfunktion der betreffenden 
Verlustlinie und g(x) die experimentelle Verteilung ist, die ohne Streu- 
folie gemessen wird. 


In y-Richtung mu8B von —3 bis +3 integriert werden, da der Ab- 
tastspalt die Hohe von 6-10%rad hat. Bei der Integration nach x 
von a bis b mu8 <ab> ein Intervall um % sein, in dem g(x — x’) noch 
nicht Null ist. 

Zum Vergleich mit der theoretischen Streuverteilung kann die wahre 
Streuverteilung aus der obigen Gl. (3) nicht berechnet werden. Es wird 
daher, wie oben skizziert, in Gl. (3) die theoretische Streuverteilung ein- 
gesetzt und Jtneor (x") berechnet, dann wird Jineor (*’) (in Fig. 19 mit f; 
bezeichnet) mit Jgem (x’) verglichen. 

Da nur der Verlauf der Streuintensitat interessiert, nicht die abso- 
lute GréBe (sie kann der fehlenden genauen Dickenmessung wegen nicht 
bestimmt werden), kénnen die Faktoren vor den theoretischen Streu- 
formeln beliebig gewahlt werden; damit sind alle aus den theoretischen 
Streukurven durch Integration oder Faltung entstehenden Funktionen 
so normierbar, daB$ ihr Maximum gleich 1 ist. Beim Vergleich der so 
erhaltenen Funktionen mit den experimentellen Werten miissen die 
experimentell erhaltenen Streuintensitaten ebenfalls so normiert werden, 
das ihr Maximum 1 ist. 

Fiir einen Plasmaverlust wird folgender Intensitatsverlauf in Ab- 
hangigkeit vom Winkel erwartet2 


Mp (O) = C’ 2 er (4) 
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fiir einen verminderten Plasmaverlust bei senkrechter Durchstrahlung? 


4 


Mir (@) = C” Cer ; (5) 


wobei 0, =AE/2E; AE =GriéBe des Plasmaverlustes bzw. des ver- 
minderten Plasmaverlustes. E = Strahlspannung - e. 


(x) 


: es [ee ! a 
2 707 0 109 2 Ey 1-109 
Fig. 18 


Fig. 17 u. 18. Wenn y;, die theoretische Verteilung ist, dann ist u;,—=/; die Verteilung, die der Apparat 
messen wiirde 


Fiir w,, (Fig. 17), aus dem nach den Rechenoperationen /, folgt, 
wurde die Verteilung eines Plasmaverlustes angenommen mit AE =8 eV. 
E aah evi 

Fiir “,, (nicht abgebildet, hat einen ahnlichen Verlauf wie ju,,, die 
Halbwertsbreite ist nur geringer), aus dem f, folgt, wurde ebenfalls die 
Verteilung eines Plasmaverlustes angenommen, aber mit AE =4,6 eV 
und £ =5 keV. 

Fiir 3, (Fig. 18), aus dem /, folgt, wurde der Verlauf eines vermin- 
derten Plasmaverlustes mit AE =4,6 eV und EF =5 keV angenommen. 
Es mu8 

b +8 
Frncor (%") =f = C'" J Lai (V? + 9?) p(% — x’) dx dy (6) 
berechnet werden. 
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Da g(x) unabhangig von y angenommen wurde, konnte die Inte-_ 
gration der theoretischen Kurve baa + y) [in den Fig. 17 und 18 : 
als u;,(x) dargestellt] nach y durchgefiihrt werden. Dieses Integral ist 
in Abhangigkeit von x in den Fig. 17 und 18 als 4,2 dargestellt. 1,5 
wurde dann mit (x) ge- 
faltet. Diese Faltung wur- 
de numerisch ausgefiihrt. 
z3=f; in Fig. 17 und 18 
ist das Ergebnis der Fal- 
tung. In Fig. 19 sind alle f; 
zusammen eingezeichnet. 

Die ganzen Rechnun- 
gen wurden auferdem fir 
E =7 keV durchgefiihrt. 
Bei 7 keV Strahlspannung 
war das Crossover der 
Quelle anders als bei 5 kV, 
daher wurde auch ein an- 
deres g*(x) gemessen. Die 
Zwischenrechnungen = sind 
nicht dargestellt. Das End- 
ergebnis sind die Kur- 
ven jf; (Fig. 20). 

In die Fig.19 und 20 
sind die Héhen der Verlust- 
maxima so aus den Fig. 21 
und 22 eingetragen, daB 
der Extremwert auf 4 nor- 
miert ist. Der Untergrund, 
der von der 18 eV-Linie 
des LiOH herriihrt, wurde 


Py Fo = o.KEeVv 


@q ASS 
2 1-103 0 110% 26 
Fig. 19. fz sind die Verteilungskurven aus Fig. 17 und 18. Die 
MeBpunkte sind die Hoéhen der Maxima aus der Reihe der 
Fig. 21. Sie sind so normiert, daB das Maximum bei 9=0 
gleich dem f;-Wert bei © = 0 ist 


J Eo= 7keV 


al 


pet Beek ete 
Z a ied 0 ad 
Fig. 20. /; sind die gleichen Verteilungen wie oben nur mit 7kV 
gerechnet. Die MeBpunkte sind die (normierten) Héhen aus 
der Reihe der Fig, 22 


abgezogen. Innerhalb der 
MeBgenauigkeit stimmen 
errechnete und gemessene 
Werte iiberein, wenn fiir 


den AE =8 eV Verlust die 
Winkelabhangigkeit eines Plasmaverlustes und fiir den AE =4,6 eV- 


Verlust die Winkelabhangigkeit eines verminderten Plasmaverlustes 
angenommen wird. An vier verschiedenen Lithiumschichten wurden 
die gleichen Intensitatsverlaufe gemessen. 

Die Hohe der Verlustmaxima reprasentiert nur dann die Intensitat 
des Verlustes, wenn die Verlustlinien eine kleinere Breite als etwa 2 eV 
haben und wenn das Energielinienprofil des Spektrometers an der Basis 
schmiler als 4 eV ist. Da unter diesen Voraussetzungen die Héhe des 
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6[10-* rad] 


14,67 


18,33 
E=7keV 
Fig. 22 


Fig. 21 u. 22, Eine MefSreihe war 
in etwa 25 sec durchgeftihrt. 
Fig. 24 Apertur 2: 10~* 


E=5keV 


einen Maximums unabhangig von der Hohe des anderen ist, sei an der 
folgenden schematischen Skizze dargestellt (Fig. 23). 
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Die stark ausgezogene Linie sei das vereinfachte Profil des Verlust- 
spektrums. Die iiber 4,6 eV-Linie gestrichelt gezeichnete Linie sei das 
Energieprofil des Spektrometers. Gemessen wird die Faltung beider. 
Liegt die Apparatelinie tiber einer zu messenden Linie wie in der Figur, 
so durchsetzt sie die Nebenlinien nicht. Die Messung ist also von der 
Nebenlinie unabhangig. Wenn die Verlustlinien kleine Auslaufer haben, 
so stért das die Messung wenig. Die Primarlinie, die um 20- bis 50mal 
starker ist als die Verlustlinie, hat nach links keine Auslaufer. Das Ab- 
klingen der Primarlinie nach rechts 
stért die Intensitatsmessung nicht 
(s. S. 425). 

Das Energieprofil des MeBappara- 
tes kann aus der letzten Aufnahme 
der 5kV-Serie entnommen werden. 
Dort ist die Intensitat des Null. 
strahls nicht mehr so hoch, da8B 
die MeBanordnung iibersteuert wird. 

Bei vielen Materialien wurde fiir die Plasmalinie eine sehr geringe 
Breite festgestellt (z.B. Al, Mg, Ag). Es gibt aber auch solche mit breiten 
Plasmaverlusten. Das sind Materialien, bei denen die Plasmaschwingun- 
gen durch die inneren Elektronen stark gedampft sind (z.B. Cu). Das 
ist bei den Alkali nicht zu erwarten. Aus Messungen der optischen Kon- 
stanten miiBte bei Natrium eine Linienbreite in der GroBenordnung von 
zo eV folgen. Ein ahnliches Verhalten ist bei den anderen Alkali, also 
auch bei Lithium, wahrscheinlich. 

Wenn die Annahme der geringen Linienbreite bei Lithium nicht 
gemacht werden darf, dann ist der Vergleich der gemessenen Maxima 
mit den errechneten Kurven nicht erlaubt. Es kann dann nur festgestellt 
werden, daB bei 5 kV Strahlspannung bei @ =2,2-10-%rad der ver- 
minderte Verlust auf fast Null abgefallen ist. Bei 7kV ist er bei 
1,8-10-%rad fast Null. Ein Plasmaverlust oder ein Einzelanregungs- 
verlust der gleichen Verlustenergie, also von 4,6 eV, miiBte in diesem 
Winkelbereich noch eine merkliche Intensitat zeigen. 


Meinem hochverehrten Lehrer Herrn Professor Dr. WALTER ROLLWAGEN danke 
ich fiir seine standig gewahrte Unterstiitzung und fordernde Kritik. 

Meinen Institutskollegen, insbesondere Herrn Dr. WuLF STEINMANN, mdéchte 
ich fiir die anregenden Diskussionen danken. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Technischen Hochschule Stuttgart 


Die Temperaturabhiangigkeit der Energieiibertragung 
in Anthracen-Tetracen-Mischkristallen 


Von 


PETER AVAKIAN und HANs CHRISTOPH WOLF 
Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 4. September 1961) 


Im Mischkristallsystem Anthracen-Tetracen bleibt der Temperaturbereich, in dem 
die durch die sensibilisierte Fluoreszenz beobachtete Energieiibertragung ein- 
friert, innerhalb der MeBgenauigkeit konstant, wenn man die Gastkonzentration 
zwischen 10°” und 10-§ Mol/Mol andert. Die Halbwertstemperatur fiir die Energie- 
ubertragung betragt 35 + 2° K. 


Einfithrung 


Die seit langem bekannte Ubertragung der elektronischen Anregungs- 
energie vom Wirt auf den Gast in organischen Mischkristallen kann bei 
tiefer Temperatur eingefroren werden!. In einer fritheren Arbeit? konnte 
gezeigt werden, da der Temperaturbereich, in dem das Einfrieren 
erfolgt, offenbar fiir den Wirtkristall und nicht fiir die darin gelésten 
Gastmolekiile charakteristisch ist. 


In der vorliegenden Arbeit wird am System Anthracen-Tetracen 
experimentell untersucht, ob der Temperaturbereich des Einfrierens eine 
Funktion der Konzentration der Gastmolekiile ist. Die Beantwortung 
dieser Frage fiihrt einen Schritt weiter in der Aufklarung des Mechanis- 
mus der Energieiibertragung. 


Kristalle 


Anthracen wurde zunachst chromatographisch tiber Al,O, aus Petrol- 
ather in einer CO,-Atmosphire gereinigt. Tetracen wurde ohne besondere 
Reinigung verwendet. Das Material (reines Anthracen oder Anthracen 
mit definiertem Zusatz von Tetracen) wurde anschlieBend in einem eva- 
kuierten Glasrohr zonengereinigt. Nachdem der weniger reine Teil 
abgetrennt und in einem Abschnitt des Glasrohres abgeschmolzen worden 
war, konnte aus dem reineren Rest in der anderen Halfte des Glasrohres 


1 Kanpa, Y., and H. SponerR: J. Chem. Phys. 28, 798 (1958). 
2 GsCHWENDTNER, K., u. H.C. Wor: Naturwissenschaften 48, 42 (1961). 
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in der iiblichen Weise (Bridgman-Methode) langsam ein Einkristall gezo- 
gen werden ohne Luftzutritt zwischen Zonenreinigung und Kristallzucht. 
Andere Verunreinigungen als das zugefiigte Tetracen konnten in den 
Fluoreszenzspektren nicht beobachtet werden. 

So lieBen sich Einkristalle mit maximal 10~4 Mol Tetracen/Mol An- 
thracen herstellen. Héhere Konzentrationen konnten nur polykristallin 
als abgeschreckte Schmelzen erhalten werden. Bei gleicher Konzentra- 
tion (107%) ergaben die Fluoreszenzmessungen an Einkristallen und ab- 
geschreckter Schmelze die gleichen MeBwerte. 

Die Konzentration konnte bei Werten zwischen 10-4 und 10° aus 
der optischen Absorption der Mischkristalle unter Verwendung der 
bekannten Absorptionskoeffizienten von Tetracen absolut gemessen 
werden. Bei kleinerer Konzentration und in den polykristallinen Proben 
war die Konzentrationsmessung nur aus der relativen Intensitat von 
Tetracen- und Anthracen-Fluoreszenz bei 77° K in der bekannten 
Weise? méglich. Die angegebenen Werte enthalten einen Fehler von" 
etwa +50%. . 


Messungen 


Nachdem der Kristall auf die Temperatur des fliissigen Heliums 
abgekiihlt worden war, wurden die Intensitaten der Anthracen- und 
Tetracen-Fluoreszenz wahrend des langsamen Aufwarmens gemessen. 
Gleichzeitig wurde die Kristalltemperatur mit einem Thermistor verfolgt. 

Die Fluoreszenz wurde wie iiblich von vorne mit einer Hg-Héchst- 
drucklampe HBO 200 angeregt. Nach Filterung durch K,CrO, in Wasser 
(2-107? mol, 2 cm) und das Schott-Filter UG 11 bleibt im wesentlichen 
das Hg-Licht um 313 my zur Anregung tibrig. Das Fluoreszenzlicht 
wurde auf einen Photomultiplier RCA 1 P 21 abgebildet. Zur Trennung 
der Fluoreszenz von Anthracen und Tetracen wurden zwei verschiedene 
Methoden verwendet: ; 


4. Es wurden abwechselnd je ein Interferenzfilter fiir 527 und 425my 
(Schott Type AL, Halbwertsbreite etwa 20 my zwischengeschaltet). 
Diese Filter lassen nur eine repraisentative Tetracen- bzw. Anthracen- 
Bande durch. Die geringe Temperaturverschiebung der Banden stért 
wegen der groBen Bandbreite der Filter nicht. 


2. Es wurde abwechselnd mit und ohne Zwischenschaltung eines 
Filters GG 14 von Schott gemessen. Ohne dieses Filter miBt man die 
Gesamtintensitat Tetracen + Anthracen, mit Filter nur die Tetracen- 
Fluoreszenz. Allerdings stimmt die Absorptionsgrenze des Filters GG14 

* Bowen, E. J., E. Mrxrewicz and F.W. Smiru: Proc. Phys. Soc. Lond. A 62, 
26 (1949). 
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nicht exakt mit der Grenze von Tetracen tiberein; es absorbiert auBer 
der Anthracen-Fluoreszenz auch ewa 10% der Tetracen-Fluoreszenz. 
Zusatzlich befand sich zur Absorption des reflektierten Erregerlichtes 
ein Schott-Filter WG 1 im Strahlengang vor dem Photomultiplier. 


Die Methoden 1 und 2 ergaben die gleichen Werte fiir die relative 
Intensitat von Anthracen- und Tetracen-Fluoreszenz. Zur Auswertung 
wurden jeweils die Verhaltnisse der Intensitaten gebildet, um von 
Schwankungen in der Konstanz des Erregerlichtes und anderen unver- 
meidlichen Stérungen (Beschlagen des Kristalls) unabhangig zu werden. 


AuBerdem wurden die Fluoreszenzspektren bei 4,2 und 77° K mit 
einem Prismenspektrographen (Fuess 110 M) photographiert. 


Ergebnisse 


Eine typische MeBkurve zeigt Fig. 1. In Fig. 2 sind die gemessenen 
Fluoreszenz-Intensitatsverhaltnisse als Funktion der Temperatur dar- 
gestellt. Das Ergebnis ist: Innerhalb der MeBgenauigkeit von etwa +2° K 
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Fig. 1. Temperaturabhangigkeit der Anthracen-Fluoreszenz (Messung mit Interferenzfilter 425 my) und der 
Tetracen-Fluoreszenz (Interferenzfilter 527 mu) sowie des Intensitatsverhaltnisses Anthracen/Tetracen- 
Fluoreszenz in einem Anthracen-Kristall mit etwa 10° Teilen Tetracen 


ist der Temperaturbereich, in dem die Energietibertragung einfriert, wnab- 
hangig von der Gastkonzentration. Fiir die Halbwertstemperatur erhalt 
man als Mittelwert von 15 Messungen bei Konzentrationen zwischen 
10-8 und 10-2 den Wert 35 +2° K. Die Fehlergrenze wird noch kleiner, 
wenn man sich auf die mittleren Konzentrationen beschrankt, bei denen 
die MeBgenauigkeit gréBer ist. 

Im gleichen Temperaturbereich, in dem die Energietibertragung ein- 
friert, andert sich auch die Lage des Anthracen-Fluoreszenzspek- 
trums. Das Spektrum bei 55°K entspricht véllig dem bekannten 
Fluoreszenzspektrum bei 77° K+. Das Spektrum bei 20° K ist dem- 


4 Wo tr, H.C.: Z. Naturforsch. 13a, 414 (1958). 
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gegentiber um 250cm™ nach langen Wellenlangen verschoben. Dabei 


bleibt das Spektrum des Gastes in seiner Lage und Struktur un- 
verandert. 


Diskussion 


In Fig.3 sind zur Erlauterung zwei hypothetische temperatur- 
abhangige Ubertragungsmechanismen schematisch dargestellt. Wenn 
die Wanderung der Energie im Kristall von Molekiil zu Molekiil eine 


7. EleKtronisther FN EGS AE 
Anregungszustand 4 


=| 
Fi 


Emission 77° —| 


Absorprion 
Absorption 
Emission 77 °K 
Emission #°K 


Grundzustand — me oo erat 


Fig. 3. Zur Erklarung der Temperaturabhangigkeit der Energiewanderung im Anthracen-Kristall. Linkes 

Teilbild: Aktivierungsenergie AF fiir die Wanderung der Anregungsenergie von Molekiil zu Molekiil. Rechtes 

Teilbild: Aktivierungsenergie AE zwischen lokalisisrten Niveaux (mit geringer Ubergangswahrscheinlichkeit 
in den Grundzustand) und einem Energie-Leitungsband 


Aktivierungsenergie bendtigt (linkes Teilbild), dann sollte das Einfrieren 
bei um so tieferer Temperatur erfolgen, je gréBer die Gastkonzentration 
ist. Im rechten Teilbild ist ein von der Konzentration unabhangiger 
Einfrierproze8 dargestellt: Unter einem Energie-Leitungsband liegen 
lokalisierte Niveaux der Kristallmolekiile. Wenn man annimmt, daB 
die optische Ubergangswahrscheinlichkeit in den Grundzustand fiir das 
,Leitungsband“ wesentlich gréBer ist als fiir die darunter liegenden 
lokalisierten Zustande, dann erfolgt bei hoherer Temperatur die Emission 
iiberwiegend aus dem Leitungsband. Hier besteht dann in bekannter 
Weise® die Méglichkeit fiir Energietibertragung und fiir sensibilisierte 
Fluoreszenz von Gastmolekiilen. Bei tieferer Temperatur erfolgt die 
Emission dagegen tiberwiegend aus den lokalisierten Zustanden, und die 
Méglichkeit fiir eine strahlungslose Energietibertragung ist ganz oder 
teilweise aufgehoben. 


5 WoxF, H.C.: Z. Physik 139, 318 (1954). 
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Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit machen den im linken Teil- 
bild von Fig.3 skizzierten Mechanismus unwahrscheinlich. Das im 
rechten Teilbild skizzierte Schema kann alle bisherigen Beobachtungen 
am System Anthracen-Tetracen erklaren. Weitere experimentelle und 
theoretische Untersuchungen sind erforderlich, um das Schema weiter 
zu priifen und auszubauen. 

Uber die physikalische Natur der lokalisierten Niveaux, aus denen 
die Anthracen-Fluoreszenz bei Tieftemperatur erfolgt, kann bisher nur 
gesagt werden, daB es sich mit groBer Wahrscheinlichkeit um eine Eigen- 
schaft des reinen Kristalls handelt. 


Herrn Professor H. Pick sind wir fiir sein forderndes Interesse zu groBem Dank 
verpflichtet. Einige der hier mitgeteilten Messungen hat Herr K. Benz ausgefiihrt. 
Der eine von uns (P. A.) dankt der Fulbright Commission fiir ein Stipendium. Die 
Untersuchungen werden von der Deutschen Forschungsgemeinschaft unterstitzt. 
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Aus dem Institut fiir theoretische Physik der Universitat Miinster i. W. 


Theoretische Untersuchungen iiber die Lage 
des Zwischengitteratoms in Kupfer 


Von 
K.H. BENNEMANN* 


Mit 6 Figuren im Text 
(Eingegangen am 10. August 1961) 


The different stable atomic configurations, formation energies and changes in 
volume of the crystal for an interstitial in copper are calculated with the help of 
the electronic digital computer Z 22 using a general method developed by TEworpt!. 
For the interaction between a pair of ions the Born-Mayer potential V,, given by 
HuntiIncton?, and the Morse potential Vy, given by GIRIFALCO-WEIZER®%, are 
employed. Two equilibrium configurations for an interstitial are found. In the 
stable configuration ‘‘A’’ the interstitial and one next neighboured atom are sym- 
metrically located relative to one of the elementary cube faces along a cubic axis 
passing through the cube center. In the stable configuration ‘‘B’’ the interstitial 
and one next neighboured atom are symmetrically located relative to a cube corner 
along a {111}-axis. The interstitial is found not to reside at the center of an ele- 
mentary cube. Neglecting electronic contributions to the relaxation of the lattice 
due to the redistribution of the electrons the calculations showed that the inter- 
stitial moved along a cubic axis about 0-4 a/2 away from the elementary cube 
center into a stable configuration ‘‘A’’. Moreover the crowdion is found to be 
unstable. It is shown that the crowdion decays into an interstitial lying in a next 
neighboured configuration ‘‘A’’. The configuration ‘‘B’’ is separated from sur- 
rounding ‘‘A’’ and unstable ‘‘body-centered”’ and ‘‘crowdion’’ configurations by 
energy barriers. The number of atoms around the mobile interstitial treated as 
movable discrete particles is about 150 for the configuration ‘‘A’’ and about 50 for 
the configuration ‘‘B’’. Using the Born-Mayer potential V, the changes in volume 
of the crystal arising from the interstitial are found to be 1-126 atomic volumes 
for the configuration ‘‘A”’ and 1-432 atomic volumes for the configuration ‘‘B’’. The 
contributions to the formation energy of an interstitial arising from the potential 
V, turn out to be 3-548 eV for the configuration “‘A’’ and 4-098 eV for the configur- 
ation ‘‘B’’. The results of the theoretical calculations are discussed in connection 
with recent radiation damage experiments performed at low temperatures on copper. 


1. Einleitung 


In den letzten Jahren ist in einer Reihe von Experimenten versucht 
worden, die bei der Bestrahlung mit energiereichen Teilchen (Elektronen, 
Deuteronen, Neutronen) in Edelmetallen, insbesondere in Kupfer er- 
zeugten Gitterfehler zu analysieren. Bei der Deutung der Gitterfehler 

* Zur Zeit Urbana (Ill.), Univ. of Illinois, Phys. Dep. 

1 Teworpt, L.: Phys. Rev. 109, 61 (1958). 


2 Huntineton, H.B.: Phys. Rev. 91, 1092 (1953). 
3 Grrtratco, L.A., and V.G. WEIzER: Phys. Rev. 114, 687 (1959). 
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an Hand der Erholungsexperimente*~? spielen Zwischengitteratome und 
Leerstellen eine wichtige Rolle. Daher ist es wichtig herauszufinden, 
welche Lage das Zwischengitteratom einnimmt, wie stark das Gitter in 
der Umgebung dieses Fehlers verzerrt ist, welche Volumenanderung des 
Kristalls damit verbunden ist und welche Energie zur Bildung eines 
Zwischengitteratoms n6tig ist. 

Es ist das besondere Ziel dieser Arbeit, die Gleichgewichtslagen des 
Zwischengitteratoms in Kupfer zu finden. In den bislang erschienenen 
Rechnungen!>?,818 wurde die Lage des Zwischengitteratoms durch ent- 
sprechend gewahlte Bedingungen fiir die Symmetrie der Gitterverzer- 
rungen in der Umgebung des Zwischengitteratoms von vornherein fest- 
gelegt. Als mégliche Gleichgewichtslagen des Zwischengitteratoms 
wurden die Lage in der Mitte eines Elementarwiirfels, die Lage ,,A“, 
s. Fig. 2, und die Lage langs einer dichtest gepackten Atomreihe? be- 
trachtet. Im Gegensatz zu den friiheren Arbeiten wird hier die Rech- 
nung so durchgefiihrt, daB sich die Gleichgewichtslage des Zwischen; 
gitteratoms erst im Laufe der Rechnung ergibt*. Das Zwischengitter- 
atom wandert wahrend des iterativen Rechenprozesses schrittweise in 
eine stabile Lage. Auf diese Weise wird die Stabilitat der drei bislang 
betrachteten Zwischengitteratomlagen untersucht. Ferner wird die 
Stabilitat der erstmals betrachteten Lage ,,B‘‘ des Zwischengitteratoms, 
s. Fig. 3, bestimmt. Es werden die in den stabilen Zwischengitteratom- 
lagen vom Zwischengitteratom hervorgerufenen Volumendnderungen 
des Kristalls, die besonders im Hinblick auf eine experimentelle Unter- 
suchung der Lage des Zwischengitteratoms interessant sind, berechnet. 


Die Gleichgewichtslage des Zwischengitteratoms sowie die Verschie- 
bungen der umliegenden Gitteratome werden durch Minimalisierung der 
Gitterenergie in einem iterativen Rechenproze8 gefunden, der mit Hilfe 
einer elektronischen Digital-Rechenanlage durchgefiihrt wird. Einzel- 
heiten der Rechenmethode sind in friiheren Arbeiten!-18 beschrieben 


4 Macnuson, G.D., W. PaLtMER and J.S. KorHLER: Phys. Rev. 109, 1990 
(1958). 

° CorBeTT, J.W., R.M. WaLKER and R.B. Smiru: Phys. Rev. 114, 1452 (1959). 

® Granato, A.V., and T.G. Niran: Phys. Rev. Letters 6, 171 (1961). 

? MEECHAN, C.J., A. Sostn and J.A. BRINKMAN: Phys. Rev. 120, 411 (1960). 

8 HUNTINGTON, H.B., and F. SE11z: Phys. Rev. 61, 315 (1942). 

® HunTINGTON, H.B.: Acta metallurg. 2, 554 (1954). 

10 Fuss, E., u. H. Stumpr: Z. Naturforsch. 10a, 136 (1955). 

1 Kanzaki, H.: J. Phys. Chem. Solids 2, 24 (1957). 

12 SEEGER, A., and E. Mann: J. Phys. Chem. Solids 12, 326 (1960). 

13 BENNEMANN, K.H., u. L. Teworpt: Z. Naturforsch. 15a, 772 (1960). 

14 Gipson, J.B., A.N. Gorannp, M. Mireram and G.H. VINEYARD: Phys. Rev. 
120, 1229 (1960). 

15 Elektronische Digital-Rechenanlage Zuse 22, Inst. f. Angewandte Physik, 
Universitat Miinster. 
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worden. Die Wechselwirkungen zwischen den Gitterionen werden 
einmal beriicksichtigt durch das von HUNTINGTON? angegebene, zwischen 
nachstbenachbarten Gitterionen wirkende Born-Mayer-Potential 

V4 (7;,) = 0,053 exp (13,9 oe tia rm “io eV pro Ionenpaar (1) 

0 

und ein anderes Mal durch das von GirtrALco-WEIzER? hergeleitete, 
infolge einer starkeren Beriicksichtigung des Elektronengases nicht nur 
zwischen nachstbenachbarten, sondern auch noch zwischen weiter 
voneinander entfernt liegenden Gitterionen wirkende Morse-Potential 


Vas (rie) = 0,343 [exp [7,78 #22) _ 
(2) 
— 2exp (3,89 me] eV pro Ionenpaar. 
Ry 


r= 25 ist der Ab- 
stand zwischen nachstbe- 
nachbarten Jonen im re- 
gularen kubisch-flachen- 
zentrierten Gitter, 7;, 
bedeutet den Abstand 
zwischen zwei lonen 2 
ide, Ss 1st, i. 


1/589 und a=}3,61 A 


VRNeV] 


die Gitterkonstante fiir 
Kupfer bei 10° 
Die Minimalisierung der 
gleich der potentiellen 
Energie der Gitterionen 
gesetzten Kristallener- 
gie U fihrt bei gleich- 
zeitiger Linearisierung 
der auf die Gitterionen 7 
wirkenden Krafte 0U/¢», 
zu einem linearen al- 
gebraischen Gleichungs- 
system!, dessen Unbe- R[a/2] 
kannte die voneinander  Fig.1. Interionen-PotentialeV,, Gl. (1), und Vy, Gl. (2), fiir Kupfer 
unabhangigen Verschie- 

bungen », der im rein atomistisch behandelten Kristallgebiet lhegenden 
Gitteratome / sowie die Entwicklungskoeffizienten f; der die Verschiebun- 
gen im kontinuumstheoretisch behandelten Kristallgebiet beschreibenden 
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elastischen Losungen sind: 


— = '() (atomistisch berechnetes Kristallgebiet 
(3) 
a —0  (Kontinuumsbereich des Kristalls). 
7 
Man hat im Falle des Born-Mayer-Potentials V, 
oU 1 
eet ae Le a 2 
13,9 Y ip (4) 
— jy (Cy * Y¢y) —— {See <eemeiee 
esa (Gio Ds.) =| exp {13,0 705 a 
und beim Morse-Potential Vj, 
ae ney rare hy Rees SE 
Ear Cralers Dj») ] Viv Ry Sa Ge v;0))x 
x (exp 3. ope ae eal exp 7, 7k Re aoa) | + (5) > 


UE? ex (epie'by dy ex Roa tin 
oP Ry Cry (Cry er exp |7,78 R, |} 


in das Gleichungssystem einzusetzen. Es ist e;, =”, wo t;, der-auf 
ar 


tv 
das Ion 7 zeigende Radiusvektor zwischen den Ionen 7 und v ist. In 
Gl. (5) wird nicht nur tiber die dem Ion 7 nachstbenachbarten, sondern 
auch noch tiber die tibernachstbenachbarten Gitterionen summiert. 


Die Verzerrungen im anisotrop kontinuumstheoretisch behandelten 
Teil des Kristalls werden durch das in Komponenten m gegebene Ver- 
schiebungsfeld 


) =f, (S) : 1a + Ay <r 


+ ag 7 ah eee 


|r|? 


6 
= (edt ded : 
beschrieben, das zu drei gleich groBen, senkrecht gekreuzten Dipol- 
kraften ohne Moment gehért!®. Die x, in Gl. (6) sind die Komponenten 
des Ortsvektors r, bezogen auf das Kraftzentrum und auf die kubischen 
Achsen des Gitters. a ist die Gitterkonstante. Fiir die in dieser Arbeit 
neu berechneten Koeffizienten in Gl. (6) gilt: 


a, =0,0086 - a, =—.0;1694 | 


@g=0,1192 a, =0,5534. (7) 


Die vom Zwischengitteratom hervorgerufene Volumanderung im end- 
lichen Kristall mit spannungsfreier Oberflache ergibt sich mit dem 
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elastischen Verschiebungsfeld 8,, zu 
4 > k 
(AV)z ax | PE 8 n vt) — chi 41 5 — §, (t) do n* (8) 


Darin ist 


K=4,+ 2. (9) 


und do, die n-te Komponente des gerichteten Oberflachenelementes der 
Oberflache 2’ des endlichen Kristalls. Die c®! sind die elastischen Kon- 
stanten. Setzt man das in Gl. (6) gegebene elastische Verschiebungsfeld 
in Gl. (8) ein, so erhalt man 


4u ay as a. a hy 
i 3 4 

4 aa 35° 63 | alk 

Es ist 
fe = Cyy — Cyg — 2Cq43 y=(3K + 4eq,)/3K. (11) 


Fiir die elastischen Konstanten sind fiir 4,2° K die Werte einzusetzen!6: 


me 


? 


d 
C19 = 1,249 - 1022 ee 


Cy, = 1,762 - 1012 SB Cag = 0,818 - 1012 2S 


day 
m2 

22=a*/4 bedeutet ein Atomvolumen. f,, der Entwicklungskoeffizient der 

elastischen Lésung, wird durch das lineare Gleichungssystems bestimmt. 


Die Bildungsenergie des Zwischengitteratoms wird aus 
Ez, =(AU), + Aw + (4E,y)z (12) 


berechnet. (AU), ist der aus den Gitterverzerrungen im atomistisch be- 
handelten Kristallgebiet sich mit dem Born-Mayer- bzw. Morse-Po- 
tential, Gl. (1) und Gl. (2), ergebende Anteil zur Bildungsenergie des 
Zwischengitteratoms. Die elastische Energie Aw ist der vernachlassig- 
bare Beitrag, der sich aus der Deformation des restlichen, kontinuums- 
theoretisch behandelten Kristallgebietes ergibt. (4£,,)7 ist der von den 
Valenzelektronen stammende Beitrag zur Bildungsenergie des Zwischen- 
gitteratoms. (A at berechnet sich aus 

(AU =F Le MCV ea) HOVra) = 2 Viza) sy 3) 

aed, v+Z 1 n 

wo mit Ausnahme des Zwischengitteratoms Z iiber alle Atome 7 im 
atomistisch behandelten Kristallgebiet zu summieren ist. Die Summa- 
tion iiber v, das jeweils benachbarte Atome von 7 bezeichnet, wird wie in 
Gl. (4) und Gl. (5) ausgefithrt. Die gestrichenen Atomabstande be- 
ziehen sich auf das verzerrte Gitter. Die ungestrichenen Atomabstande 


16 HuNTINGTON, H.B.: Solid State Physics, Bd. 7, S. 322. 1958. 
Z. Physik. Bd. 165 314 
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beziehen sich auf das regulare Gitter, in dem das Zwischengitteratom 
an der Oberflache des Kristalls liegt. / und ” bezeichnen jeweils gleich 
viele, sich entsprechende Nachbaratome des Zwischengitteratoms. An 
der Oberflache des Kristalls hat das Zwischengitteratom sechs nachste 


Nachbaratome im Abstand 7% = y2>- Fir V sind die Potentiale Vj, 


Gl. (1), sowie Vj,, Gl. (2), einzusetzen. Fiir die elastische Energie gilt 
bei Benutzung des in Gl. (6) gegebenen elastischen Verschiebungsfeldes 


Aw = [ai : 3, 


2 a Ox] 


3 
soe Bd x = 20 AB, ($2) tev]. (44) 
Die Konstante A hat etwa den Wert 0,05. Rg, ist der Abstand des 
inneren Randes des als Kontinuum behandelten Teiles des Kristalls vom 
Kraftzentrum des elastischen Verschiebungsfeldes. FR, ist sowohl im 
Falle der Gleichgewichtslage ,,A‘‘ als auch im Falle der Gleichgewichts- 
lage ,,B‘ so groB gewadhlt, daB Aw etwa 2% bis 3% von (AU); ist. 
Der Beitrag (4E,,)z des quasifreien Elektronengases zur Bildungs- 
energie des Zwischengitteratoms ergibt sich nach dem von Fumi?? 
entwickelten groben Nd&aherungsverfahren zu (4E,,)z=—0,267 Ep. 
Dabei ist der Abschirmradius des vom Zwischengitteratom verursachten 
Stérpotentials, das durch ein kugelférmiges Kastenpotential approxi- 
miert wird, etwa doppelt so groB wie der Radius der Wigner-Seitz- 
Kugel gewahlt worden (Abschirmradius 7; 0,84). Die Quelle dieses 
Stérpotentials liegt in den beiden Gleichgewichtslagen des Zwischen- 
gitteratoms jeweils im Punkte O, s. Fig. 2 und 3. Fiir die Fermi-Energie 
E, ist bei Benutzung der experimentell bestimmten effektiven Masse, 
Mest = 1,38, der Wert 5,1 eV einzusetzen}. 


Aus der in einer neuen Rechnung in der Umgebung einer Leerstelle 
bestimmten Gitterverzerrung ergibt sich (4U),; =—0,481 eV_ bzw. 
(AU); =—1,708 eV als Born-Mayer- bzw. Morse-Energieanteil zur 
Bildungsenergie der Leerstelle. Wahlt man fiir das Stérpotential der 
Leerstelle den gleichen Abschirmradius wie beim Zwischengitteratom, so 
erhalt man als Beitrag des quasifreien Elektronengases zur Bildungs- 
energie der Leerstelle (4E,,); =0,267 E,2”. Damit erhalt man fiir ein 
dissoziiertes Frenkel-Paar die Bildungsenergie 


Ey.p =(AU)z +(AU),. (15) 


Fiir (AU); werden die angegebenen Werte eingesetzt. Die pro disso- 
ziiertes Frenkel-Paar hervorgerufene Volumenanderung betragt 


(AV) p.p = (AV)z + (AV). (16) 


” Fumi, F.G.: Phil. Mag. 46, 1007 (1956). 


Lage des Zwischengitteratoms in Kupfer 451 


(AV)z ist die nach Gl. (10) berechnete, pro Zwischengitteratom hervor- 
gerufene Volumenanderung des Kristalls. (AV), =— 0,402 Q ist die von 
einer Leerstelle hervorgerufene Volumenanderung des Kristalls, die im 
Falle des Potentials Y, in einer neuen, mit dem elastischen Verschie- 
bungsfeld Gl. (6) ausgefiihrten Rechnung bestimmt worden ist. 


2. Bestimmung der Gleichgewichtslagen des Zwischengitteratoms 


a) Gleichgewichtslage ,,4“. Das Zwischengitteratom liegt auf einer 
durch die Mitte eines Elementarwiirfels gehenden kubischen Gitterachse, 
etwa der (100)-Achse. Die vom Zwischengitteratom hervorgerufene 
Gitterverzerrung wird durch das lineare algebraische Gleichungssystem 
Gl. (3) berechnet. Dazu werden die Verschiebungen von rund 150 Gitter- 
atomen, die in der Umgebung des Zwischengitteratoms liegen, und die 
Verschiebung des Zwischengitteratoms aus seiner zu Beginn der Rech- 
nung eingenommenen Lage bestimmt. Es wird angenommen, daB die 
Verzerrung des Gitters beziiglich der jeweils das Zwischengitteratom ent- 
haltenden (010)-, (001)- sowie (011)-Ebene spiegelsymmetrisch ist. Das 
Zwischengitteratom kann sich dann wé&ahrend der Einstellung der 
Gleichgewichtskonfiguration des verzerrten Gitters langs der (400)- 
Achse, die die Schnittgerade der drei Ebenen ist, in eine stabile Lage be- 
wegen. Zu Beginn der Rechnung liegt das Zwischengitteratom langs 
dieser (100)-Achse im Abstand x =0,1 a/2 von der Mitte eines Elementar- 
wiirfels entfernt. Zur Feststellung, ob die Lage des Zwischengitteratoms 
in der Mitte eines Elementarwiirfels stabil ist, muB eine etwas auBerhalb 
der Mitte des Elementarwiirfels liegende Anfangslage fiir das Zwischen- 
gitteratom gewahlt werden. Auf diese Weise wird namlich vermieden, 
daB die Symmetrie des Gitters eine Stabilitat der Zwischengitteratom- 
lage in der Mitte eines Elementarwiirfels vortauscht. Die zunachst ohne 
AnschluB eines elastischen Verschiebungsfeldes an das atomistisch be- 
rechnete Kristallgebiet durchgefiihrte Rechnung zeigt sowohl bei Be- 
nutzung von Vj, Gl. (1), als auch von Vy, Gl. (2), daB die Zwischen- 
gitteratomlage in der Mitte eines Elementarwiirfels instabil ist: Im 
Laufe der Rechnung wandert das Zwischengitteratom langs der (100)- 
Achse weiter von der Mitte des Elementarwiirfels weg. Die Bewegung 
des Zwischengitteratoms endet in einer rasch abklingenden Oszillation 
um die Lage ,,A“, die im Abstand x =0,4 a/2 von der Mitte des Ele- 
mentarwiirfels liegt. Die Lage ,,A‘‘ des Zwischengitteratoms ist also 
eine Gleichgewichtslage. Wahrend der Bewegung von der Mitte des 
Elementarwiirfels zur Gleichgewichtslage ,,A“ legt das Zwischengitter- 
atom pro Iterationsschritt ungefahr den Weg 0,02 a/2 zurtick. Das in 
der Gleichgewichtslage ,,A‘‘ liegende Zwischengitteratom Z und das 
nachstbenachbarte Atom A, das aus seinem regularen Gitterplatz O 
verschoben worden ist, liegen spiegelsymmetrisch zu einer Wiirfel- 

31* 
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flache (s. Fig. 2). Das Atom A und das Zwischengitteratom nehmen 
aquivalente Gitterplatze ein. Diese beiden Atome bilden also ein Paar 
von Zwischengitteratomen. Der leere Gitterplatz O bedeutet eine Leer- 
stelle. Aus den wahrend der Einstellung der Gleichgewichtslage von dem 
Zwischengitteratom in den instabilen Lagen im Abstand x =0,15 a/2 
und « =0,30 a/2 von der Mitte des Elementarwiirfels hervorgerufenen 


Fig. 2. Gleichgewichtslage ,,A‘‘ des Zwischengitteratoms im kubisch-flachenzentrierten Gitter, von dem 
einige Elementarwiirfel gezeichnet worden sind. Z ist das Zwischengitteratom und A das beziiglich des 
Gitterplatzes O, der bei Herausnahme des Zwischengitteratoms vom Atom A eingenommen wird, spiegel- 


symmetrisch zum Zwischengitteratom liegende Atom, B, C, D, B’,..., S sind Atome aus dem atomistisch 
behandelten Kristallgebiet; T,U,V,W,... sind Atome aus dem kontinuumstheoretisch behandelten 
Kristallgebiet , 


Gitterverzerrungen werden nach Gl. (13) die mit V, sowie Vj, sich erge- 
benden Energien (4U)z berechnet (s. Fig. 3). Die Energie (AU); fiir das 
fest in der Mitte eines Elementarwiirfels liegende Zwischengitteratom, 
mit etwa derselben Genauigkeit berechnet wie fiir die Gleichgewichts- 
lage ,,A“ des Zwischengitteratoms, ergibt sich mit dem Born-Mayer- 
Potential VY, zu (AV); =3,651 eV und mit dem Morse-Potential Vj, zu 
(AV), =5,800 eV. Vernachlassigt man die von den Gitterelektronen 
herrithrende Energie (AE,,)% — (AE,,)#, wo O sich auf das in der Mitte 
eines Elementarwiirfels und A sich auf das in der Lage ,,A‘‘ liegende 
Zwischengitteratom bezieht, so zeigt sich, daB die Gleichgewichtslage 
»A“ fir Vi um 0,103 eV und fiir Yj, um 0,090 eV energetisch stabiler 
ist als die Lage in der Mitte eines Elementarwiirfels. 
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Bei der nur im Falle des Potentials Y% durchgefiihrten Berechnung 
der von dem in der Gleichgewichtslage ,,A‘‘ liegenden Zwischengitter- 
atom hervorgerufenen Volumenanderung des Kristalls liegt die das 
elastische Feld, Gl. (6), erzeugende Dipolkraftquelle in O, also lings der 
(100)-Achse in der Mitte zwischen dem Zwischengitteratom und dem 
spiegelsymmetrisch auf der anderen Seite der Flache des Elementar- 
wiirfels liegenden Atom. Das elastische Feld wird in die Rechnung ein- 
gefiihrt, wenn sich die Gleichgewichtskonfiguration des deformierten 
Gitters schon fast eingestellt hat. 


(4U/%y)),[eV) 


G7 G5 G7 


OS 


x[a/2] x[a/2] 
a b 


Fig. 3a u,b. Nach Gl. (13) berechnete Energien (4U); fiir ein langs der kubischen Gitterachse (100) zwischen 

der Mitte eines Elementarwiirfels (y=0) und der nachst benachbarten Gleichgewichtslage ,,A‘‘ (+= A) 

liegendes Zwischengitteratom. a bezieht sich auf das Born-Mayer-Potential V,, Gl. (1), b auf das 
Morse-Potential Vy, Gl. (2). a bedeutet die Gitterkonstante 


Die Bildungsenergie des in der stabilen Lage ,,A‘‘ liegenden Zwischen- 
gitteratoms sowie die Volumenanderung des Kristalls, die dieses Zwi- 
schengitteratom hervorruft, stehen in der Tabelle 3. In der Tabelle 1 
sind die mit Y, bzw. Vy, erhaltenen Verschiebungen einiger Atome aus 
der Umgebung des Zwischengitteratoms, das in der Gleichgewichts- 
lage ,,A“‘ liegt, angegeben (s. Fig. 2). Die Verzerrung des Gitters ist 
richtungsabhangig, jedoch zusatzlich zu der zu Beginn der Rechnung 
vorgegebenen Symmetrie spiegelsymmetrisch zur (100)-Ebene, beziiglich 
der das Zwischengitteratom und das nachstbenachbarte Atom A 
spiegelsymmetrisch liegen. 

Bei einer weiteren Rechnung wird die Symmetrie des verzerrten 
Gitters so gewahlt, daB sich das Zwischengitteratom wahrend der Ein- 
stellung des Gleichgewichts des verzerrten Gitters in der durch die 
Mitte eines Elementarwiirfels gehenden (010)-Ebene bewegen kann. 
Liegt das Zwischengitteratom zu Beginn der Rechnung etwas auBerhalb 
der Mitte eines Elementarwiirfels sowie auSerhalb einer durch die 
Mitte desselben Elementarwiirfels gehenden kubischen Gitterachse, so 
wandert das Zwischengitteratom im Laufe der Rechnung bei beiden 
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Potentialansatzen V, und Vy, in die Gleichgewichtslage ,,A“. Liegt das 
Zwischengitteratom schon zu Beginn einer Rechnung in der Lage ,,A“, 
so verandert sich im Laufe der Rechnung seine Lage nicht. 

Wahlt man zu Beginn einer weiteren Rechnung fiir das Zwischen- 
gitteratom eine etwas auBerhalb einer dichtest gepackten Atomreihe 


Tabelle 1. Durch ein in dey Gleichgewichtslage ,,A‘‘ liegendes Zwischengitteratom 
hervorgerufene Gitterverzerrungen in Kupfer, die mit dem Born-Mayer- Potential V,, 
Gl. (1), sowie mit dem Morse-Potential Viz, Gl. (2), berechnet worden sind. Die unver- 
schobenen Lagen der in Ubeveinstimmung mit Fig. 2 bezeichneten Atome sind in einem 
Bezugssystem gegeben, dessen Nullpunkt mit dem Gitterplatz O, s. Fig. 2, zusammen- 
fallt und dessen Achsen x, y, z parallel zu den kubischen Gitterachsen sind. Die un- 
verschobenen Lagen sowie die Verschiebungen dev Atome sind in Einheiten a[2 gegeben, 
wo a die Gitterkonstante bedeutet 


Verschiebungen 


Wp (0) — 0,603 (0) (0) —0,562|} O () 
A (0) 0,601 0 (6) 0,564 (6) (6) 
B 2 — 0,016 (0) (6) — 0,012 (6) (6) 
Bale==2 0,017 (6) 0) 0,014! O (0) 
C 4 — 0,002 0 (0) — 0,002 (0) (6) 
D (6) 0,000} 0,049} 0,049 0,000} 0,040 0,040 
E 2 0,009 |— 0,012] 0,012 0,007 | — 0,010 0,010 
Ea £2 —0,008 |— 0,012} 0,012]— 0,007 |—0,010} 0,010 
F 4 0,076 (6) — 0,163 0,070 (0) — 0,112 
Tee) ear = 0,074 0 —0,162/—0,069| 0 — 0,109 
G 3 — 0,005 (0) 0,002 | — 0,004 0 0,002 
H 0 0,000 (6) 0,019 0,000 (0) 0,011 
K 2 0,042 (0) 0,044 0,032 (a) 0,033 
S 1 0,008} oO — 0,004 0,006 (0) — 0,003 
N 1 — 0,004 |—0,016| 0,011 |—0,003 | — 0,013 0,009 


liegende Lage, die ungefahr der vom crowdion! eingenommenen Lage 
entspricht, s. Fig. 6, so wandert das Zwischengitteratom im Laufe der 
Rechnung langsam in die Gleichgewichtslage ,,A‘‘. Dieses sowohl fiir 
V, als auch fiir V, gewonnene Resultat zeigt, daB es langs einer dichtest 
gepackten Atomreihe keine stabile Zwischengitteratomlage gibt. 


b) Gleichgewichtslage ,,B“. In einer weiteren Rechnung wird zum 
erstenmal untersucht, ob es langs einer Raumdiagonalen eines Gitter- 
elementarwiirfels zwischen der Wiirfelmitte und einer Wiirfelecke eine 
Gleichgewichtslage fiir das Zwischengitteratom gibt. Die Rechnung 
wird so ausgefiihrt, daB wahrend der Relaxation des Gitters das Zwi- 
schengitteratom sich langs der Raumdiagonalen eines Elementarwiirfels 
bewegen kann. Es werden die Verschiebungen von rund 50 geeignet ge- 
wahlten Atomen aus der Umgebung des Zwischengitteratoms und die 
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Verschiebung des Zwischengitteratoms aus seiner zu Beginn der Rech- 
nung eingenommenen Lage, die geeignet gewahlt werden kann, be- 
stimmt. Die Rechnung wird zundchst ohne AnschluB eines elastischen 
Verschiebungsfeldes an das rein atomistisch berechnete Kristallgebiet 
durchgefiihrt. Es wird angenommen, da8 die Verzerrung des Gitters 
spiegelsymmetrisch zu der jeweils das Zwischengitteratom enthaltenden 


ae 


Fig. 4. Gleichgewichtslage ,,B“ des langs EO liegenden Zwischengitteratoms Z im kubisch-flachenzentrierten 
Gitter, von dem einige Elementarwiirfel gezeichnet worden sind. Das Atom A liegt beztiglich des Gitter- 


platzes O, der bei Herausnahme des Zwischengitteratoms vom Atom A eingenommen wird, spiegelsymmetrisch 
zam Zwischengitteratom. B,C, D,...,N bedeuten Atome aus dem atomistisch berechneten Kristallgebiet 


(110)- sowie (101)-Ebene ist. Zu Beginn der Rechnung liegt das Zwi- 
schengitteratom langs der (111)-Achse im Abstand *=0,4)/3 a/2 von 
der Mitte des Elementarwiirfels. Im Laufe der Rechnung wandert das 
Zwischengitteratom aus dieser Lage in eine Gleichgewichtslage, die fiir 
Yim Abstand *=0,64)/3 a/2 und fiir Y, im Abstand x =0,67)/3 a/2 
von der Mitte des Elementarwiirfels liegt. Diese stabile Lage des Zwi- 
schengitteratoms liegt langs der (111)-Achse innerhalb des aus einem 
Eckatom eines Elementarwiirfels und drei diesem Atom nachstbenach- 
barten Flachenatomen desselben Elementarwiirfels gebildeten Tetra- 
eders (s. Fig. 4). Aus der Verschiebung des dem Zwischengitteratom 
nachstbenachbarten Atoms A ergibt sich, daB das in der Gleichge- 
wichtslage ,,B‘‘ liegende Zwischengitteratom und das Atom 4 langs 
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der (111)-Achse beziiglich der durch die Wiirfelecke O gehenden (111)- 
Ebene spiegelsymmetrisch liegen. Die Lage des Atoms 4 im verzerrten 
Gitter ist Aquivalent mit der Gleichgewichtslage ,,B’ des Zwischen- 
gitteratoms. Man kann daher ebenfalls das Atom A als ein Zwischen- 
gitteratom betrachten. Der leere Gitterplatz O, der vom Atom A im 
regularen Gitter eingenommen wird, bedeutet eine Leerstelle. Fiir das 
langs der (111)-Achse in den instabilen Positionen im Abstand % = 
0,43 a/2 und x =0,5 |/3 4/2 von der Mitte des Elementarwiirfels liegende 
Zwischengitteratom sind nach Gl. (13) mit Benutzung der Potentiale 


40 


(AU(V4)),{eV] 


45 


% ra a/2| 


a b 


Fig. 5a u. b. Nach Gl. (13) berechnete Energien (AU), fiir ein langs der (111)-Achse zwischen der Mitte 

(x =0) eines Elementarwiirfels und der nachst benachbarten Gleichgewichtslage ,,B** (x= B). liegendes 

Zwischehgitteratom. a bezieht sich auf das Born-Mayer-Potential V,, Gl. (1), b auf das Morse-Potential Vy, 
Gl. (2). a bedeutet die Gitterkonstante 


V, und VY, die Energien (AU)z ausgerechnet worden. Ferner sind mit { 
und V;, diese Energien ausgerechnet worden, wenn das Zwischengitter- 
atom langs der (111)-Achse in den instabilen Positionen im Abstand 
x =0,1//3 a/2 sowie x =0,2)/3 a/2 von der Mitte des Elementarwiirfels 
liegt (s. Fig. 5). Aus diesen beiden letzteren Lagen wandert das Zwischen- 
gitteratom jeweils im Laufe einer Rechnung in die Mitte des Elementar- 
wiirfels. Da das Zwischengitteratom sich nur langs der (111)-Achse be- 
wegen kann, bleibt es in der Mitte des Elementarwiirfels liegen. Die 
Fig. 5 zeigt, daB die Zwischengitteratomlage in der Mitte eines Elemen- 
tarwiirfels langs der (111)-Achse von der Gleichgewichtslage ,,B‘‘ des 
Zwischengitteratoms durch eine Energiebarriere getrennt ist. 


Mit dem elastischen Feld 8;, Gl. (6), dessen Kraftzentrum in O liegt 
und das in die Rechnung eingefiihrt wird, wenn das Zwischengitteratom 
bereits ungefahr in der Gleichgewichtslage ,,B“ liegt, wird im Falle des 
Potentials V, die Volumenanderung des Kristalls berechnet. Diese vom 
Zwischengitteratom in der stabilen Lage ,,B‘‘ hervorgerufene Volumen- 
anderung des Kristalls sowie die Bildungsenergie des Zwischengitter- 
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atoms stehen in der Tabelle 3. In der Tabelle 2 sind die Verschiebungen 
einiger Nachbaratome des Zwischengitteratoms angegeben. 


Durch weitere Rechnungen wird gepriift, ob die Lage ,,B‘ des 
Zwischengitteratoms auch von den auBerhalb der (111)-Achse in einer 
(110)-, (101)- oder (011)-Ebene liegenden nachstbenachbarten Zwischen- 
gitteratomlagen in der Mitte kubischer Elementarwiirfel, langs dichtest 


Tabelle 2. Durch ein in dey Gleichgewichtslage ,,B‘‘ liegendes Zwischengitteratom 
hervorgerufene Gitterverzerrungen in Kupfer, die mit dem Boyvn-Mayer-Potential V,, 
Gl. (1), sowie mit dem Morse-Potential Vy, Gl. (2), bevechnet worden sind. Die un- 
verschobenen Lagen der in Ubereinstimmung mit Fig. 3 bezeichneten Atome sind in 
einem Bezugssystem gegeben, dessen Nullpunkt mit dem Gitterplatz O, s. Fig. 3, zu- 
sammenfallt und dessen Achsen x, y, z parallel zu den kubischen Gittevachsen sind. 
Die unverschobenen Lagen sowie die Verschiebungen dev Atome sind in Einheiten a/2 
gegeben, wo a die Gitterkonstante bedeutet 


Verschiebungen 


— 0,334 /— 0,334 | = 05334 
0,306 0,306 0,306 
— 0,143 | — 0,143 | — 0,083 
—0;044 0,010 | — 0,011 
— 0,016 | — 0,019 | — 0,016 
— 0,008 | — 0,008 | — 0,008 
0,009 0,033 | — 0,020 
— 0,076 0,136 0,136 
0,006 0,006 | — 0,007 
0,010 0,010 0,019 


hm rOthyowan 


gepackter Atomreihen sowie den Lagen ,,A“‘ durch Energiebarrieren 
getrennt ist (s. Fig. 6). Aus Symmetriegriinden geniigt es, die Verhalt- 
nisse in einer der drei genannten Ebenen zu untersuchen. Damit das 
Zwischengitteratom wahrend der Relaxation des Gitters sich in der 
(110)-Ebene bewegen kann, wird angenommen, daB die Verzerrung des 
Gitters nur spiegelsymmetrisch zur (110)-Ebene ist. Die Rechnungen 
werden ohne AnschluB eines elastischen Verschiebungsfeldes an das rein 
atomistisch berechnete Kristallgebiet, das aus rund 40 verschiebbaren 
Atomen besteht, durchgefiihrt. 

Mit V, wird eine Rechnung durchgefiihrt, in der zu Beginn das 
Zwischengitteratom in einem rechtwinkligen Koordinatensystem mit 
den Achsenrichtungen (110) und (001), dessen Nullpunkt in der Mitte 
des Elementarwiirfels liegt, die Lage x =0,6 a/2 und y =0,6 a/2 zwischen 
A“ und ,,B“ einnimmt. Aus dieser Lage bewegt sich das Zwischen- 
gitteratom in die Lage ,,B*. Aus der Deformation des Gitters in der 
Umgebung des in der Anfangslage liegenden Zwischengitteratoms 
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ergibt sich nach Gl. (13) (AU)z=4,38 eV. Die Lage ,,B“ des Zwischen- 
gitteratoms ist also auch von der nachstbenachbarten Gleichgewichts- 
lage ,,A“‘ des Zwischengitteratoms durch eine Energiebarriere getrennt. 


In einer weiteren Rechnung, in der zu Beginn das Zwischengitter- 
atom in der (110)-Ebene die Lage x =1,05 a/2 und y=0,40 a/2 ein- 
nimmt, also etwa in der Mitte zwischen der Lage ,,B‘‘ und dem Sym- 
metriezentrum M liegt, s. Fig. 6, wandert das Zwischengitteratom im 


Fig. 6. Ausschnitt aus einer (110)-Ebene des kubisch-flachenzentrierten Gitters. Z ist ein Zwischengitter- 
atom, das in der Gleichgewichtslage ,,B‘‘ liegt. C bedeutet eine Zwischengitteratomlage langs einer dichtest 
gepackten Atomreihe, ,,A‘‘ bezeichnet die Gleichgewichtslage ,,A “‘ des Zwischengitteratoms, und M bezeich- 
net ein Symmetriezentrum in der Kantenmitte eines Gitterelementarwiirfels. @ bedeutet die Gitterkonstante 


Laufe der Rechnung auch wieder in die Lage ,,B“. Fiir die instabile 
Anfangslage des Zwischengitteratoms ergibt sich nach Gl. (13) (4U)z= 
4,43 eV fir YW und (AU), =6,53 eV fiir %,. ‘Demnach wird also die 
Lage ,,B“ auch von den auBerhalb der (111)-Achse lhegenden, benach- 
barten kubisch symmetrischen Zwischengitteratomlagen durch eine 
Energiebarriere getrennt. 


Liegt das Zwischengitteratom in der Lage x =0,60a/2 und y= 
0,90 a/2, also ungefahr in der vom crowdion eingenommenen Lage langs 
einer dichtest gepackten Atomreihe, sowie das Flachenatom D, s. Fig. 6, 
in der Lage x = — 0,40 a/2 und y =1,00 a/2, so begibt sich das Zwischen- 
gitteratom im Laufe einer Rechnung in die benachbarte Lage ,,A“‘ auf 
der y-Achse. Gleichzeitig bewegt sich das Atom D in positiver y-Rich- 
tung aus der Flache des Elementarwiirfels heraus, bis es auf der y-Achse 
beziiglich seiner reguléren Lage spiegelsymmetrisch zum Zwischen- 
gitteratom liegt. Dieses sowohl mit V, als auch mit Yj, erhaltene Ergebnis 
zeigt wiederum, dafs die Lage des Zwischengitteratoms lings einer dich- 
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test gepackten Atomreihe instabil ist. Der Ubergang des Zwischen- 
gitteratoms von der instabilen crowdion-Lage in die stabile Lage ,,4“ 
erfolgt langsam. 


Tabelle 3. B, ist der Koeffizient in Gl. (6). (AV)z, nach Gl. (10), (A V)r-p, nach 

Gl. (16), pro Zwischengitteratom bzw. pro Frenkel-Paar hervorgerufene Volumen- 

anderung des Kristalls in Einheiten von Atomvolumen Q = a®/4. Ez = (AU) z + (AE,))z 

Bildungsenergie des Zwischengitteratoms mit (AU)z nach Gl. (13) und (AE,)z= 

—0,267Ep, s. Text. Epp ist die Bildungsenergie pro Frenkel-Paay nach Gl. (15). 
Alle Energien sind in eV angegeben 


Lage des Zwischen- 
gitteratoms 


Potential yy Vu V;, Vy 
1,911 
(AV)z 1,126 = 1,492 == 
(A V) Fp 0,724 _— 1,090 = 
(AU)z 3,548 5,712 4,098 6,325 
Ez 2,187 4,351 QBT 4,964 
Eye p 3,067 4,004 3,617 4,617 


3. Diskussion 


In dieser Arbeit wurde der aus den bei der Verzerrung des Gitters 
erfolgenden Elektronenumlagerungen resultierende EinfluB des Elek- 
tronengases auf die die Bewegung des Zwischengitteratoms bestimmende 
Relaxation des Gitters nicht beriicksichtigt. Da die Interionenpotentiale 
V, und V;, aus sehr steilen Exponentialfunktionen bestehen, ist jedoch an- 
zunehmen, da8 diese Vernachlassigung erlaubt ist. Es kann bis heute 
noch nicht sicher entschieden werden, welches von den in der Literatur 
gegebenen Ionenwechselwirkungspotentialen der Wirklichkeit am nach- 
sten kommt. Daher ist es von Interesse, durch die Benutzung der zwei 
ziemlich unterschiedlichen Potentiale Y, und V,;, den EinfluB des Poten- 
tials auf die Rechenresultate zu studieren. Die fiir das in den Gleich- 
gewichtslagen ,,A“‘ und ,,B“ liegende Zwischengitteratom nach Gl. (13) 
berechneten Energien (AU) z in der Tabelle 3 sind infolge des jeweils 
groB gewahlten atomistisch berechneten Kristallbereichs genau. Die 
ebenfalls zuverlassig berechneten Volumenanderungen in der Tabelle 3 
sind besonders im Hinblick auf eine experimentelle Untersuchung der 
Gleichgewichtslagen des Zwischengitteratoms interessant. Es wurde 
daher auch noch mit dem in Gl. (6) gegebenen elastischen Verschie- 
bungsfeld die Volumenanderung des Kristalls berechnet, die ein fest in 
der Mitte eines Elementarwiirfels liegendes Zwischengitteratom hervor- - 
ruft. Es ergab sich (AV)z =1,248Q. 

Das wichtigste Ergebnis dieser Arbeit ist, daB beide Potentialansatze 
in Kupfer zwei stabile Zwischengitteratomlagen liefern. Dies ist von 
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groBer Bedeutung fiir die Analyse der Erholungsexperimente, insbe- 
sondere fiir die Deutung der in den héheren Temperaturzonen stattfin- 
denden Erholungsprozesse?. Da die Gleichgewichtslagen des Zwischen- 
gitteratoms in erster Linie durch die Geometrie des Gitters gegeben sind, 
ist anzunehmen, daB die Lagen ,,A‘‘ und ,,B“ ganz allgemein in kubisch- 
flachenzentrierten Kristallen vom Zwischengitteratom eingenommen 
werden. 

Die Verzerrungen des Gitters in der Umgebung des in der Gleich- 
gewichtslage ,,A‘‘ baw. ,,B“ liegenden Zwischengitteratoms werden im 
unelastischen Verhalten von Kupfer, dessen Konzentration an Zwischen- 
gitteratomen groB ist, charakteristische Resonanzerscheinungen ver- 
ursachen. Es sollte daher méglich sein, etwa durch Messung der inneren 
Reibung an geeignet prapariertem Kupfer, die durch die Symmetrie der 
Gitterverzerrungen charakterisierte Lage des Zwischengitteratoms 
(s. Tabelle 1 und 2) experimentell zu bestimmen. Eine weitere Méglich- 
keit, die stabilen Zwischengitteratomlagen experimentell zu bestimmen, 
besteht darin, die im Kristall durch geeignet angelegte 4uBere Span- 
nungen erzwungenen Ubergange des Zwischengitteratoms zwischen be- 
nachbarten stabilen Lagen, die langs verschiedener kubischer Gitter- 
achsen liegen, zu beobachten. Diese Ubergange des Zwischengitteratoms 
k6nnen zu einer parallelen Ausrichtung der Symmetrieachsen der Ver- 
zerrungsfelder in der Umgebung des Zwischengitteratoms fiihren. Die 
Symmetrieachsen der Verschiebungsfelder zweier nachstbenachbarter 
Lagen ,,A“ stehen aufeinander senkrecht. Aus einer Lage ,,B“‘ springt 
das Zwischengitteratom in eine benachbarte Lage ,,A“. 

Bei Vernachlassigung elektronischer Energiebeitrage ergibt sich nach 
Fig. 3 fiir die Bewegung des Zwischengitteratoms langs einer kubischen 
Gitterachse eine Aktivierungsenergie von 0,103 eV fiir Y, und 0,090 eV 
fiir V;,. Diese Werte stimmen gut mit der aus Erholungsexperimenten 
in Kupfer gemessenen Bewegungsenergie des Zwischengitteratoms 
iiberein!,?. Es ist anzunehmen, daB vorwiegend der aus Ubergangen 
zwischen zwei nachstbenachbarten, langs verschiedener kubischer 
Gitterachsen liegenden Gleichgewichtslagen ,,A‘‘ bestehende Bewegungs- 
ablauf des Zwischengitteratoms stattfindet. Fir die Bewegung des 
Zwischengitteratoms von der Gleichgewichtslage ,,B‘‘ zur Gleichge- 
wichtslage ,,A‘° ergibt sich aus den ausgefiihrten Rechnungen eine 
Aktivierungsenergie von rund 0,3 eV. Es ist daher méglich, daB das in 
der Gleichgewichtslage ,,B‘‘ liegende Zwischengitteratom in der Er- 
holungszone J, 10 bis 65° K, noch nicht zu wandern beginnt?. 

Es ist von Interesse, auch den Einflu8 von umliegenden Leerstellen 
und Zwischengitteratomen auf die Stabilitat der Zwischengitteratom- 
lagen ,,A“‘ und ,,B“ zu untersuchen. Bereits in einer friither!® ausge- 
fihrten Berechnung des Zwischengitteratompaares, dessen Paarradius- 
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vektor zu Beginn der Rechnung (100) a lautete, ergab sich im Laufe der 
Rechnung ein Ubergang der jeweils in der Mitte zweier benachbarter 
Elementarwiirfel liegenden Zwischengitteratome in eine Lage ,,A“. 


Die Zwischengitteratome wanderten langs der Paarachse etwa um 
0,6 a auseinander. 


Es wurde mit dem Potential VY, die Stabilitat einer Reihe Frenkel- 
Paare untersucht. Die Ergebnisse stehen in der Tabelle 4. Man sieht, 
daB die Stabilitat eines Frenkel-Paares stark von der Richtung der 
Paarachse abhangt™. In den rein atomistisch ausgefiihrten Rechnungen 


Tabelle 4. Untersuchung der Stabilitét einigey Frenkel-Paare; unter N ist jeweils 

dey Positionsvektor dey Leerstelle beztiglich des Gitterplatzes O, s. Fig. 2, und beztiglich 

der kubischen Achsen in Einheiten a/2 angegeben. Das Zwischengitteratom liegt in 
der in dey Fig. 2 angegebenen Gleichgewichtslage ,,A“ 


Bezeichnung N Stabilitat Bezeichnung N Stabilitat 
des Paares | des Paares des Paares des Paares 
4 (011) instabil 9 (301) stabil 
a (101) instabil 10 (103) stabil 
3 (200) instabil 11 (213) stabil 
4 (002) instabil 12 (013) stabil 
5 (202) instabil 13 (022) stabil 
6 (303) instabil 14 (400) stabil 
7 (211) instabil 15 (404) stabil 
8 (112) instabil 


lag das Zwischengitteratom jeweils in der Gleichgewichtslage ,,A“, 
s. Fig. 2. In den stabilen Frenkel-Paaren verandert die Leerstelle diese 
Lage des Zwischengitteratoms nur wenig. 


Im folgenden sollen die in der Tabelle 3 angegebenen Bildungs- 
energien E,;.p zur Analyse der Erholungsexperimente benutzt werden. 
Von GRANATO-NILAN?, MEECHAN-SOSIN?8 und BLEwitTtT et al.!9 wurde 


A(E/m) 


das Verhaltnis y= zwischen der in der Erholungszone J pro 


Gramm freiwerdenden Energie A (E/m) und der gleichzeitig auftretenden 
Erholung 4 des spezifischen Widerstandes gemessen. Nimmt man an, 
daB bei der Bestrahlung mit Elektronen, Deuteronen oder Neutronen 
vorwiegend Zwischengitteratome und Leerstellen erzeugt werden, so 
kann man aus x mit Hilfe von E;.p die pro Atomprozent Frenkel- 
Paare hervorgerufene Erhéhung des spezifischen Widerstandes A (1%) 
bestimmen, die in der Tabelle 5 angegeben ist. Nimmt man an, daB das 
Zwischengitteratom in der Gleichgewichtslage ,,A“‘ liegt, so erhalt man 


18 MEECHAN, C. J., and A. Sosin: Phys. Rev. 113, 422 (1959). 
19 Brewitt, T.H., R.R. Cottman and C.E. KLaBunDE: Phys. Rev. Letters 3, 
132 (1959). 
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aus dem Cooper-Koehler-Marx-Experiment”® mit Hilfe der von SIM- 
MONS-BALLUFFI gemessenen Volumendnderung*! sowie der in der Ta- 
belle 3 gegebenen, theoretisch bestimmten Volumenanderung: 4g 
(1%) =1,82 zQcem. Dieser Wert stimmt gut mit den in der Tabelle 5 
mit J fiir die von GRANATO-NILAN sowie MEECHAN-SoSIN durchgefiihr- 
ten Versuche ausgerechneten Werten iiberein. Fiir das Blewittsche 


Tabelle 5. y ist das Verhiltnis zwischen dev in dey Erholungszone I beim Aufwarmen 
pro Gramm freiwerdenden Energie und der gleichzeitig auftvetenden Evholung des 
spezifischen Widerstandes; Ao(1%) = Evhéhung des spezifischen Widerstandes pyo 
Atomprozent Frenkel-Paare, berechnet aus y und der fiir ein Frenkel-Paar gefundenen 
Bildungsenergie Ey_p in Tabelle 3. Es wird angenommen, daB sich in dey Evholungs- 
zone I das in dey Gleichgewichtslage ,,A‘‘ liegende Zwischengitteratom ausscherdet 


Experiment x se | Potential | Ao (1%) [(wQem] 
GRANATO-NILAN?: VY, 1,59 
DeuteronenbeschuB bei etwa 10° K, Ge x 
Erholungszone von 25 bis 55° K Vir | 2,08 
MEECHAN-SOSIN: | V, | 2,10 
Elektronenbeschu8 bei 10° K, 5,4 | | 
Erholungszone von 20 bis 60° K | Vy | 2,74 
BLEwItT et al: A | 7,09 
NeutronenbeschuB bei 10° K, 1,6 | | 
Erholungszone 20 bis 60° K Vy | 9,27 


Experiment ergibt sich keine Ubereinstimmung. Man kann daher an- 
nehmen, da8 die Erholung in mit Neutronen bestrahltem Kupfer nicht 
tiberwiegend aus Frenkel-Paar-Rekombinationen besteht, sondern kom- 
plizierter ist. 

Nimmt man an, daf eine Leerstelle in Gold ungefahr die gleiche 
Volumenanderung wie in Kupfer hervorruft, namlich (AV); =— 0,402 Q 
(Berechnung mit 4), so erhalt man aus den ,,quenching‘‘-Experimenten 
an Gold” fiir die pro Atomprozent Leerstellen hervorgerufene Erhéhung 
des spezifischen Widerstandes (49 (1%)), =1,20 uQ cm. Dann betragt 
die pro Atomprozent in der Gleichgewichtslage ,,4‘‘ liegende Zwischen- 
gitteratome hervorgerufene Erhdhung des spezifischen Widerstandes 
(4e(1%))z =0,61 wQ cm. 

Von GRANATO-NILAN*8 wurde fiir das Verhaltnis AE/AV zwischen 
der in der Erholungszone J freiwerdenden Energie und der gleichzeitig 
auftretenden Volumenanderung des Kristalls 4,2 eV/Q gemessen. Nimmt 
man an, da das Zwischengitteratom in der Gleichgewichtslage ,,A‘‘ 


20 CoopER, H.G., J.S. KOEHLER and J.W. Marx: Phys. Rev. 97, 599 (1955). 
21 Simmons, R.O., and R.W. BAaLLuFFt: Phys. Rev. 109, 1142 (1958) 
22 BAUERLE, J.E., and J.S. Kornrer: Phys. Rev. 107, 1493 (1957) 
23 Private Veréffentlichung. 
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liegt, so erhalt man aus dieser Messung mit Hilfe der in der Tabelle 3 
angegebenen Volumenanderung (AV),.p fiir die Bildungsenergie eines 
Frenkel-Paares 3,04eV, fir ein Zwischengitteratom in der Gleich- 
gewichtslage ,,B“‘ erhalt man 4,58 eV. Dies ist in guter Ubereinstim- 
mung mit den theoretisch berechneten Ey.p-Werten in der Tabelle 3. 

Die zur Analyse der Erholungsexperimente gemachte Annahme, daB 
es sich bei den Gitterfehlern vorwiegend um Zwischengitteratome und 
Leerstellen handelt, fiihrt also in den mit Deuteronen oder Elektronen 
ausgefiihrten Strahlungsexperimenten zu einer guten Ubereinstimmung 
zwischen Experiment und Rechnung. 


Ich méchte mich bei Herrn P. Farwic bedanken, der mir bei der Ausfiihrung 
der numerischen Rechnungen half. Die Herren Professoren A. KratzER und 
J.S. KoEHLER (Ill., USA.) férderten durch ihr Interesse diese Arbeit. Herr Pro- 
fessor H. BitTEt war so freundlich und stellte mir die elektronische Rechenmaschine 
zur Verfiigung. Herr Dr. K. Wou LFart half mir bei der Programmierung. 
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Uber die an Metallen durch Elektronen ausgeléste 
sichtbare und ultraviolette Strahlung 


An massiven Metallen ausgeléste Strahlung* 


Von 
H. Boerscu, C. RADELOFF und G. SAUERBREY 


Mit 13 Figuren im Text 
(Eingegangen am 24. Juli 1961) 


A surface of a metal hit by electrons emits a radiation. Its spectrum covers 
the range of visible light and the ultra violett. This radiation was first observed 
by LitiENFELD. We found that this radiation is not attributed to surface 
contaminations since it is also emitted from extremly clean metal surfaces. 
Spectrum, polarization, intensity, and temperature dependence of the radiation 
emitted by several metals were investigated. These measurements indicate that the 
Lilienfeld radiation can be interpreted as the transition radiation predicted by 
GINSBURG and Frank. The possibilities of excitation of bremsstrahlung and plasma 
radiation are discussed. 


1. Einleitung 


LILIENFELD! fand 1919, daB Metalloberflaichen eine sichtbare Strah- 
lung (Lilenfeld-Strahlung) emittieren, wenn sie von Elektronen ge- 
troffen werden. Die Intensitat dieser Strahlung ist sehr gering. Erzeugt 
ein Elektronenstrahl von 5 keV Energie und 20 vA Strahlstrom auf einer 
Metalloberflache einen Leuchtfleck von 1mm Durchmesser, so _ ist 
Dunkeladaption des Auges notwendig, um die Strahlung wahrzunehmen. 

Die Lilienfeld-Strahlung wurde im Anschlu8 daran von verschiedenen 
Autoren beschrieben?®. 


* Auszugsweise vorgetragen auf der Physikertagung in Wiesbaden 1960 [Phys. 
Verh., 11 168 (1960)]. Kurze Originalmitteilung in Phys. Rev. Letters 7, 52 (1961). 

1 LILIENFELD, J.E.: Phys. Z. 20, 280 (1919). 

* LILIENFELD, J.E., u. F. RotHER: Phys. Z. 21, 249 (1920). 

3 SEEMANN, H.: Phys. Z. 22, 581 (1921). 

4 Foote, P.D., W.F. MeaGrrs and R.L. CHEnautt: J. Opt. Soc. Amer. 9 
541 (1924). 

® Roruer, F., u. W.M. Coun: Phys. Z. 31, 687 (1930). 

® Conn, W.M.: Z. Physik 70, 662 (1931); 72, 392 (1931); 73, 662 (1931); 75, 
544 (1932). 

7 MoHLER, F.L., u. C. BoRcKNER: Bur. Stand. J. Res., Wash. 6, 673 (1931); 
7, 754 (4934). 

8 Monger, F.L.: Bur. Stand. J. Res., Wash. 8, 357 (1932). 

§ BOECKNER, C.: Bur. Stand. J. Res., Wash. 9, 413 (1932). 
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Die ersten Beobachtungen wurden an technischen Réntgenrdhren 
ausgefiihrt. Ein Teil dieser Messungen wurde bei hohem Restgasdruck 
bzw. in einer Gasentladung durchgefiihrt, so daB die Reinheit der Metall- 
oberflachen nicht immer gewdahrleistet war. Zum Teil machte sich auch 
das tiberlagerte Kathoden-Gliihlicht stérend bemerkbar. Die Ergebnisse 
der verschiedenen Autoren sind schwer zu vergleichen und lassen keine 
eindeutigen Schliisse auf die Entstehung der Strahlung zu. Zunichst 
wurde die Strahlung als sichtbarer Auslaufer des Réntgenbremskonti- 
nuums gedeutet, spater wurden Plasmaschwingungen™ zur Erklarung 
herangezogen. 


In neuester Zeit wurde die an Silberfolien ausgeléste Strahlung mit 
oszillierenden Plasmawellen in diinnen Folien™ in Verbindung ge- 
bracht¥.18, andererseits wurde auch die Ubergangsstrahlung nach 
GINSBURG und FRANK" zur Deutung herangezogen!®. Es wurde auch 
versucht, die Ubergangsstrahlung mit Protonen zu erzeugen!*, 

Unsere Untersuchungen sollten zunachst sicherstellen, daB die 
Lilienfeld-Strahlung auch an sauberen Metalloberflachen auftritt, also 
nicht durch Oberflachenverunreinigungen hervorgerufen wird. Sodann 
sollte das Spektrum, die Abhangigkeit von Elektronenstrom und Elek- 
tronenenergie, die Winkelverteilung, die Polarisation und die absolute 
Lichtausbeute in Abhangigkeit von den Eigenschaften der Metalle ge- 
messen werden. Diese experimentellen Ergebnisse werden mit den 
Theorien der Réntgenbremsstrahlung!’)8.°, der Ubergangsstrahlung 
und der Plasmastrahlung verglichen. 


2. Versuchsanordnung 


Die fiir die Mehrzahl der Messungen verwendete Versuchsanordnung 
ist in Fig. 1 dargestellt. Sie bestand aus einer Feldemissionskathode, 
deren Spitze senkrecht auf das zu untersuchende Metall (Target) ge- 
richtet war. Der Abstand Feldemissionskathode—Target betrug 0,5 bis 
2mm. Kathode und Target konnten durch direkten Stromdurchgang 


10 SOMMERMEYER, K.: Z. Naturforsch. 4a, 440 (1949). 

11 FERRELL, R.A.: Phys. Rev. 111, 1214 (1958). 

12 STEINMANN, W.: Phys. Rev. Letters 5, 470 (1960) ; — Z. Physik 163, 92 (1961). 

13 Brown, R.W., P. WESSEL and E.P. TRounson: Phys. Rev. Letters 5, 472 
1960). 
ie ren W., u. I. FRANK: J. Exp. Theoret. Phys. (UdSSR.) 16, 15 (1946). 

15 ARAKAWA, E.T., A.L. FRanK, R.D. BirkHoFF and R.H. Ritcuie: Bull. 
Amer. Phys. Soc. 6, 266 (1961). 

16 GotpsmiTH, P., and V. JELLEY: Phil. Mag. 4, 836 (1959). 

17 KRAMERS, A.: Phil. Mag. 46, 836 (1923). 

18 SOMMERFELD, A.: Ann. Phys. 11, 277 (1931). 

19 Mauve, A. W.: Ann. Phys. 13, 181 (1932) 


Z, Physik. Bd. 165 32 


466 H. Borrscu, C. RADELOFF und G. SAUERBREY: 


ausgeheizt werden und befanden sich in einer ausheizbaren Hartglas- 
apparatur. Der Restgasdruck betrug 10° bis 10° Torr. 

Die Verwendung einer Feldemissionskathode an Stelle einer Glih- 
kathode bringt den Vorteil, daB sich auBer dem Target nur wenig 
Metallteile in dem VakuumgefaB befinden und das Stérlicht einer Glih- 
kathode vermieden wird. Der Nachteil dieser Anordnung besteht 
lediglich darin, da8 Strahlstrom und Strahlspannung nicht unabhangig 
voneinander variiert werden kénnen. Auerdem ist hier die mittlere Elek- 
troneneinfallsrichtung immer parallel zur Flachennormale des Targets. 


Feldemissjons- 
Spiize 


Jorge? 
(he/zbar) 


Fig. 1. Apparatur zur Untersuchung des beim Auftreffen von Elektronen auf ein Metalltarget emittierten 

Lichtes. Der Feldemissionskathode steht im Abstand 0,5 bis 2 mm das heizbare Target gegentiber. Das Tar- 

get (z.B. ein 20 u. dickes Wolframband) ist so geformt, da es sich auch bei WeiBglut nicht merklich gegen die 

Feldemissionsspitze verschiebt. Die emittierte Strahlung wird durch das Quarzfenster unter dem Winkel # 
gegen Flachennormale bzw, Elektroneneinfallsrichtung beobachtet 


Die Lilienfeld-Strahlung wurde durch das Quarzfenster beobachtet. 
Der Beobachtungswinkel betrug bei den meisten Messungen # =65° 
gegen die Flachennormale. 


3. Targetmaterial 


Als Targetmaterial wurden die Metalle Wolfram, Tantal, Molybdan, 
Titan, Platin, Silber und Caesium verwendet. Wolfram, Tantal, Molyb- 
dan, Titan und Platin lagen als 20 bis 50 u dicke Folien vor. Streifen 
aus diesen Folien wurden so geformt (vgl. Fig. 1), daB auch bei Er- 
hitzung auf hohe Temperaturen keine nennenswerte Verschiebung des 
Targets gegen die Kathode auftrat. 

Die Folien wurden vor dem Einsetzen in die Apparatur mit Natron- 
lauge und destilliertem Wasser gereinigt. AnschlieBend wurden sie im 
Vakuum bei mindestens 2000° C (W, Ta, Mo) bzw. 1300° C (Ti und Pt) 
entgast und gesdubert. Silber und Caesium wurden direkt in der Appara- 
tur auf eine heizbare Wolframfolie aufgedampft. Wahrend der Unter- 
suchung der Lilienfeld-Strahlung an Caesium wurden die Halterungen 
der Tragerfolie mit fliissiger Luft gekiihlt, um zu verhindern, daB die 
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aufgedampfte Metallschicht durch Erwarmung bei ElektronenbeschuB 
wieder verdampft. Die aufgedampften Schichten waren dicker als 4 w. 
Durch diese Schichtdicke wurde sichergestellt, daB die Lilienfeld-Strah- 
lung nur an der aufgedampften Schicht und nicht am Tragermetall an- 
geregt wurde, da die Eindringtiefe des Lichtes und der Elektronen 
unter 1 u lag. 


4. Das MeBverfahren 


Die Intensitat der Lilienfeld-Strahlung wurde mit einem Photo- 
multiplier gemessen. Sie ist jedoch nach spektraler Zerlegung so gering, 


Target 
CES , Photomultiplier 
Feldemissions - ‘it Vorverstirker 
Kathode 


/Tultiplier - 
Wechse/strom 


D=7kV 
f= 700kHz 


emprtinal.- 
Vergleichssigna! | Geichrichter 


/Tultiplersigna/ 


Fig. 2. Prinzipschaltbild der MeBapparatur. Der Elektronenstrom wird mit einer Frequenz f= 100 kHz 

gepulst. Das vom Target emittierte Licht ist dann mit derselben Frequenz moduliert. Die Lichtintensitat 

wird — zum Teil unter Zwischenschaltung eines Spektrographen — mit einem Photomultiplier und einem 
Schmalbandverstarker (phasenempfindlicher Gleichrichter) gemessen 


daB der erzeugte Signalstrom kleiner ist als der Dunkelstrom des Multi- 
pliers. AuBerdem sollte die Lilienfeld-Strahlung auch bei hohen Glih- 
temperaturen des Targets untersucht werden. Das von der Lilienfeld- 
Strahlung erzeugte Signal muBte also vom Dunkelstrom und auBerdem 
von dem durch das Gliihlicht ausgelésten Strom getrennt werden. 


Diese Trennung wurde nach einer Wechsellichtmethode durch Pul- 
sung der Lilienfeld-Strahlung mit einer Frequenz von 100kHz und selek- 
tiver Verstarkung des vom Multiplier abgegebenen 100 kHz-Signals er- 
reicht. Gepulst wurde die Lilienfeld-Strahlung durch Pulsung des 
Emissionsstromes 7, indem der Feldemissionsgleichspannung U) (2 bis 
42kV) eine 100 kHz-Sinusspannung mit einer Amplitude U =1kV 
iiberlagert wurde (Fig. 2). Die Modulationsfrequenz wurde so groB ge- 
wahlt, um eine Signalbehaftung des Gliihlichtanteiles, die bei Messungen 
am gliihenden Target infolge des Elektronenbeschusses auftreten kann, 
durch thermische Tragheit zu verhindern. 

32* 
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Das an der Anode des Multipliers entstehende Signal wurde einem 
phasenempfindlichen Gleichrichter zugefithrt, dessen Bandbreite da = 
2 Hz betrug. Die Bandbreite wurde so gering gewahlt, um den vom 
Gliihlicht verursachten Rauschstrom klein gegen das Signal der Lilien- 
feld-Strahlung zu machen. 

Durch diese Ma8nahme konnte die Intensitat der sehr schwachen 
Lilienfeld-Strahlung auch bei hell gliihendem Target (2300° K) gemessen 
werden. 

Die absolute Bestinmung der Strahlungsausbeute wurde durch 
visuelle Photometrie vorgenommen. 


5. Die MeBergebnisse 
a) Die Temperaturabhingigkeit der Lilienfeld-Strahlung 


Die Abhangigkeit der Intensitat der Lilienfeld-Strahlung von der 
Temperatur des Targets wurde fiir Wolfram, Tantal, Molybdan und 
Titan untersucht. Die Elektronenenergie lag fiir die verschiedenen Me- 
talle je nach den Emissionseigenschaften der Feldemissionskathode 
zwischen 5,5 und 12keV, der Elektronenstrom zwischen 0,02 und 
0,09 mA. Der Beobachtungswinkel betrug #=65°. Um dem Multiplier 
méglichst viel Lilienfeld-Strahlung, bei gliihendem Target jedoch még- 
lichst wenig Gliihlicht zuzu- 
fiihren, wurde die Quelle der 
Lilienfeld-Strahlung auf eine 
Lochblende abgebildet, deren 
Offnung dem Durchmesser der 
Quelle entsprach. AuSerdem 
wurde in den Strahlengang 

ein Absorptionsfilter UG 11 

500 7000 7500 2000 °K (Schott & Gen.) gebracht, das 

Targettemperatur : : 

Fig. 3. Intensitat der Lilienfeld-Strahlung in Abhiangigkeit hi Le ee ce 2a) 

Noi ler Tarvoteerpatatun bis 3800A durchlassig ist. 

Trotz dieser MaBnahmen léste 

das Gliihlicht bei einer Targettemperatur von 2300° K einen um den 

Faktor 10* gré8eren Multipliergleichstrom als die Lilienfeld-Strahlung 

aus. Der von diesem grofen Gleichlichtanteil hervorgerufene Rausch- 

strom begrenzt trotz der kleinen Bandbreite des Empfangers die zulassige 
Targettemperatur. 

In Fig. 3 ist die Intensitat der Lilienfeld-Strahlung in Abhangigkeit 
von der Temperatur eines Wolframtargets dargestellt. Danach ist die 
Intensitat der Lilienfeld-Strahlung unabhangig von der Temperatur des 
Wolframs. Um ganz sicher zu gehen, daB die Oberflache frei von Ver- 
unreinigungen war, wurde das Wolframtarget 15 sec auf 3300° K erhitzt 


w 


| 


S&S 


Intensitat [willk. Gnherten] 
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und die Intensitat der Lilienfeld-Strahlung vor und spatestens 1,5 min 
nach dem Erhitzen gemessen*. Es ergab sich jedesmal die gleiche 
Intensitat. 

Fiir die Metalle Tantal und Molybdan wurde die Temperaturab- 
hangigkeit bis 1500° C und fiir Titan bis 1000° C bestimmt. Die Inten- 
sitat der Lilienfeld-Strahlung war auch hier innerhalb der MeBgenauig- 
keit nicht abhangig von der Targettemperatur. Auch die Umwandlung 
der Kristallstruktur des Titans bei 880°C hatte keinen meSbaren 
Einflu8. 

Wird das Target nicht ausreichend gesdubert, z.B. vor der Messung 
nicht geniigend hoch erhitzt, so kann zusatzlich ein temperaturabhan- 
giger Strahlungsanteil auftreten. Am Platin zeigt sich z.B. ein Intensi- 
tatsmaximum bei 400° C Targettemperatur. Gleichzeitig geht auch der 
Polarisationsgrad der Strahlung stark zuriick (s. 4e). Die an Aluminium 
ausgeloéste Strahlung steigt mit zunehmender Oxydation der Oberflache 
bis zum 100fachen der Intensitat einer sauberen Oberflache an, wahrend 
der Polarisationsgrad fast auf Null absinkt. 


b) Druckabhangigkeit der Strahlungsintensitat 


Die Abhangigkeit der Intensitat der Lilienfeld-Strahlung vom Rest- 
gasdruck wurde ohne spektrale Zerlegung fiir Wolfram bei einer Elek- 
tronenenergie von etwa 7,5 keV unter 65° Beobachtungswinkel unter- 
sucht. Um den Druck zu verandern, wurde die Diffusionspumpe bei 
etwa 10° Torr abgeschaltet. Der Druck stieg innerhalb von 10 min 
bis zum Vorvakuumdruck an. Gemessen wurde die Intensitat der Strah- 
lung bei konstant gehaltenem Elektronenstrom. 

Die Intensitat war im Bereich von 10° bis 10°° Torr** unabhangig 
vom Restgasdruck. 

Damit ist gezeigt, daB die Strahlung auch an sauberen Metallober- 
flachen auftritt und unabhangig von Targettemperatur und Restgas- 
’ druck ist. Die von uns untersuchte Strahlung kann also nicht als Lu- 
mineszenzerscheinung an nichtmetallischen Fremdschichten gedeutet 
werden. 

c) Das Spektrum der Lilienfeld-Strahlung 


Die spektrale Intensitatsverteilung wurde mit dem angegebenen 
Photomultiplier und einem Quarzspektrographen aufgenommen. Die 
Spaltbreite wurde aus Intensitatsgriinden so gewahlt, daB das Auf- 
lésungsvermégen im Mittel 100 A betrug. Der untersuchte Spektral- 
bereich reichte von 2800 bis 6000 A. 


* Die Zeit fiir die Wiederbedeckung mit einer monoatomaren Schicht betragt 
bei 10-8 Torr etwa 4 min. 

xx Bei héheren Drucken war eine Messung nicht mehr moglich, da die Feld- 
kathode bereits bei 10-> Torr nach einigen Sekunden zerstort wird. 
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Einige unkorrigierte MeBreihen sind in Fig. 4 fir verschiedene 
Wolframfolien und verschiedene Elektronenenergien* und -stréme nor- 
miert auf gleiche Héhe des Maximums wiedergegeben. Innerhalb der 
MeBgenauigkeit unterscheiden sich diese Kurven nicht, d.h. die spektrale 
Verteilung ist unabhangig von der Elektronenenergie. 

Um aus den MeBwerten auf die spektrale Energieverteilung zu 
schlieBen, wurde durch eine Eichung mit Strahlern bekannter Energiever- 

teilung ein Korrekturfaktor f(A) 
bestimmt (Fig. 4). Dadurch wurde 
die spektrale Empfindlichkeit des 


Gates Multipliers, die spektrale Spalt- 
10 Korrekturtaktor 
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2500 3000 yo00 6000 AlAl 3000 4000 5000 6000 
Wellenlénge a’ 
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Fig. 4. Unkorrigiertes Spektrum (MeBwerte M) der Lilienfeld-Strahlung fiir verschiedene Elektronen- 
energien und -strome an mehreren Wo-Targets (normiert auf gleiche Héhe des Maximums). Der mit einer 
Eichlichtquelle gewonnene Korrekturfaktor {(4) beriicksichtigt die Wellenlangenabhangigkeit der 
Multiplierempfindlichkeit und die Absorption und Dispersion des Spektrographen 


Fig. 5. Spektrale Intensitatsverteilung W (4) der an W, Mo und Ag ausgelésten Lilienfeld-Strahlung 
(bezogen auf gleiche Elektronenstrahlleistung) 


breite und die Absorption im Spektrographen korrigiert. Zur Eichung der 
Apparatur wurde im sichtbaren Gebiet eine Wolframlampe bekannter 
Farbtemperatur, im UV-Bereich eine Xenon-Hochdrucklampe Osram 
XQE 90W verwendet®*. Die Intensitat des Xenon-Spektrums wurde 
bei 4100 A an die Wolframlampe angeschlossen. 

In Fig. 5 sind die auf diese Weise gewonnenen spektralen Intensitats- 
verteilungen der Lilienfeld-Strahlung fiir einige Metalle dargestellt. 

Die Spektren der verschiedenen Metalle sind auf gleiche Elektronen- 
strahlleistungen bezogen und daher auch hinsichtlich ihrer Intensitat 
untereinander vergleichbar. Die Normierung auf gleiche Elektronen- 
strahlleistung ist zulassig, da die Intensitat der Lilienfeld-Strahlung nach 


* Energiebereich: 2 bis 9 keV. 


20 KERN, J.: Lichttechn. 6, 181 (1954). — HELtErR, Tu.: Z. Astrophys. 38, 55 
(1955). 
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unseren bisherigen Messungen linear mit Elektronenenergie (MeBbereich: 
6 bis 30 keV) und Strahlstromdichte (MeBbereich: 0,1 bis 10 mA/cm?2) 
wachst. 

Die Spektren der Lilienfeld-Strahlung stellen innerhalb des Auf- 
l6sungsvermégens des Spektrographen ein Kontinuum dar*. Derspektrale 
Verlauf und die Ausbeute andern sich von Metall zu Metall (vgl. auch 
Abschnitt f). Die Intensitat der Lilienfeld-Strahlung von Caesium und 
Silber fallt im UV steiler ab als bei den anderen untersuchten Metallen. 

Auch die spektralen Verteilungen hangen im Bereich 20 bis 700° C 
nicht von der Temperatur des Targets ab. 

Es war jedoch erforderlich, das Target vor der Messung bei méglichst 
hohen Temperaturen auszugliihen, da sonst von der Vorbehandlung ab- 
hadngige Veranderungen im Spektrum auftraten. Wahrend bei Zimmer- 
temperatur erfolgte Gasadsorption die an Wolfram ausgeléste Strahlung 
nicht verandert, laBt sich ein starker Intensitatsanstieg im UV erreichen, 
wenn das W-Target vor der Messung bei 10~° Torr Luftdruck bei schwacher 
Rotglut oxydiert wird. Nach Ausheizen des Targets im Héchstvakuum 
wird dann das Spektrum des hochgereinigten Metalls wieder reproduziert. 


' d) Winkelverteilung der Lilienfeld-Strahlung 

Die von der Lichtquelle in ein Raumwinkelelement 42 emittierte 
relative Strahlungsleistung L wurde in Abhangigkeit vom Beobachtungs- 
winkel # gemessen. Target und Spitze befanden sich im Mittelpunkt der 
Versuchsanordnung. Durch eine Lochblende von 2mm Durchmesser, 
die sich dicht an der Glaskugel (Fig. 1) befand, wurde ein Offnungswinkel 
Ad =0,045 =2,5° ausgeblendet. Die Messung der Winkelverteilung 
wurde nur fiir den sichtbaren Bereich des Spektrums durchgefiihrt, da 
die Glaskugel den UV-Anteil absorbierte. 

Die Winkelverteilung der Lilienfeld-Strahlung von Wolfram bei 
Zimmertemperatur ist in Fig. 10 eingetragen (MeBpunkte). Die Inten- 
sitat (Strahlungsleistung pro Raumwinkelelement) geht also bei senk- 
rechter Beobachtung gegen den Wert Null und wachst mit zuneh- 
mendem Beobachtungswinkel. Fiir #>75° war keine einwandfreie 
Messung mehr modglich, da das Target nicht vdllig eben war. 


e) Polarisation der Lilienfeld-Strahlung 


Unsere Messungen ergaben, daB die Lilienfeldstrahlung linear polari- 
siert ist. Der elektrische Feldvektor liegt immer in der aus Flachen- 
normale und Beobachtungsrichtung gebildeten Ebene**. Der Polari- 


* Gegeniiber der kurzen Originalmitteilung sind die Kurven der spektralen 
Verteilung auf Grund neuer Eichungen verandert worden. 

** Dies gilt nach den von H.-W. Sicutine hier durchgefiihrten Messungen auch 
fiir nicht senkrechten Elektroneneinfall. 


472 H. Borrscu, C. RADELOFF und G. SAUERBREY: 


sationsgrad gd iis eit 

¥ mia Tastee ie 
der an Wolfram erzeugten Lilienfeld-Strahlung, ist in Fig.6 in Ab- 
hangigkeit vom Beobachtungswinkel wiedergegeben. J, bzw. J, sind 
die vom MeBverstarker angezeigten Intensitatswerte fiir DurchlaBrich- 
tung des Analysators parallel bzw. senkrecht zur Beobachtungsebene. 
Mit kleiner werdendem Beobachtungswinkel sinkt der Anteil des linear 
polarisierten Lichtes. Eine zirkular polarisierte Komponente wurde in 


7 _..,._ der Lilienfeld-Strahlung nicht be- 
p ati obachtet. Die Verringerung des Po- 
08 ea a Ss 
5 a Tel ofeldl- j Tabelle 1. Polarisationsgvad dey Lilienfeld- 
N i rh Strohlung Stvahlung Pr und des Glihlichtes Pg fiir ver- 
ged he schiedene Metalle fiiv den Beobachtungswinkel 
cS = 65° 
& 
iS OY Metall Py Pg 
8 ey 
ie Wolfram. . . | 0,96 0,57 
¢ Rantala ene we 0,96 0,57 
Molybdan . . 0,96 0,76 
aitang. Esp 0,88 0,50 
i NOP eT PIE IES reo) way 3 0,92 0,57 
Beobachtungswinkel Caesium, ... ~ 0,5 
Fig. 6. Winkelverteilung des Polarisations- Sulber® <. 3 <a 0,6...0,9 


grades fiir Lilienfeld-Strahlung und Gliihlicht. 
a: walzglattes Wolframblech, b: aufgerauhtes . < Ff 
Wolframblech. © Gliiblicht nach Wortainc larisationsgrades kann durch mikro- 


skopische und makroskopische Rau- 
higkeiten der Targetoberflache, zum Teil auch durch die endliche Beob- 
achtungsapertur (4), =5° verursacht sein. Der Einflu8 der Beob- 
achtungsapertur muB sich fiir 0< (40%), bemerkbar machen. 

Zur Kontrolle wurde auch der Polarisationsgrad des vom Target 
emittierten Glihlichtes in Abhangigkeit vom Beobachtungswinkel ge- 
messen. Die Ergebnisse (Fig. 6) stimmen mit Messungen von Wor- 
THING”! iiberein. 

Der Polarisationsgrad der Lilienfeld-Strahlung der Metalle Ta, Mo, 
Ti, Pt, Cs und Ag wurde nur fiir den Winkel #=65° gemessen (Ta- 
belle 1). Die Strahlung ist bei Beobachtung unter diesem Winkel fiir 
Wolfram, Tantal, Molybdaén und Platin nahezu 100% linear polari- 
siert*. Fiir Caesium (auf Wolfram aufgedampft) erreicht P nur den 
Wert 0,5. An Silber wurde je nach Art der Herstellung des Targets 
P=0,6...0,9 gemessen. Der geringere Polarisationsgrad kann durch 
die rauhere Oberflache verursacht sein. 


* Der angegebene Wert 0,96 ist eine untere Grenze, die durch Nullpunkts- 
schwankungen des MeBverstarkers bedingt ist, so da der Polarisationsgrad auch 
P=41 betragen kann. 

*1 WoRTHING, A.G.: J. Opt. Soc. Amer. 13, 635 (1936). 
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}) Die absolute Lichtausbeute der Lilienfeld-Strahlung 


Die absolute spektrale Strahlungsausbeute 7, wird definiert durch 
das Verhaltnis der in den Wellenlangenbereich 4A und den Winkel- 
bereich AQ emittierten Strahlungsleistung W,-44-4Q zu der vom 
Elektronenstrahl zugefiihrten Leistung 7 - U und zur GréBe des Wellen- 
langenbereichs und des Winkelbereichs: 


—— (2) 
Zur Bestimmung der Leistung W, - 44 - AQ wurde die Leuchtdichte der 
Lilenfeld-Strahlung iiber einen Photometerwiirfel mit der Leuchtdichte 
einer Vergleichslichtquelle verglichen. Die Beobachtung erfolgte wieder 
unter dem Winkel # =65° gegen die Flachennormale. 

Das Spektrum der Vergleichslichtquelle wurde dem der Lilienfeld- 
Strahlung im photometrierten Wellenlangenbereich durch Farbfilter 
angeglichen. 

Die Vergleichslichtquelle war mit Hilfe einer geeichten Wolfram- 
bandlampe absolut geeicht worden. Zur Farbangleichung wurde dabei 
auch vor die Bandlampe ein Farbfilter gesetzt. Da Spektrum und 
Durchlassigkeit des Filters bekannt waren, konnte es bei der Eichung 
beriicksichtigt werden. 

In die Berechnung von W, aus den Leuchtdichtemessungen geht noch 
die Flache F des leuchtenden Flecks und die relative spektrale Empfind- 
lichkeit des Auges ein (V;-Kurve). Da die Spektren des MeBobjektes 
und der Vergleichslichtquelle einander stark angeglichen waren, bringt 
selbst die Verwendung der V,-Kurve des dunkel adaptierten Auges 
gegeniiber der V,-Kurve fiir Tagessehen weniger als 30% Anderung in 
den berechneten W,-Werten. Auch bei der Bestimmung der leuchtenden 
Flache F ist mit einem relativen Fehler von +30% zu rechnen. 

In Tabelle 2 ist die absolute spektrale Strahlungsausbeute 7, der 
Lilienfeld-Strahlung verschiedener Metalle fiir # =65° und A =5000 A 
angegeben. Die Ausbeute liegt demnach fiir alle untersuchten Metalle 
in der gleichen GroBenordnung. 


6. Diskussion der MeBergebnisse 

Zur Deutung der Lilienfeld-Strahlung wurden folgende Theorien 
herangezogen: 

a) Die Theorien der Réntgenbremsstrahlung nach KRAMERS und 
SOMMERFELD. 

b) Die Theorie der Ubergangsstrahlung nach GINSBURG und FRANK. 

Plasmastrahlung nach FERRELL" kann zur Erklarung der von uns 
beobachteten kontinuierlichen Spektren nicht herangezogen werden. 
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da die Theorie der Plasmastrahlung die Ausstrahlung diskreter Energien 
verlangt und eine merkliche Strahlungsintensitat nur an sehr diinnen 
Metallschichten auftreten darf. 


a) Vergleich mit der Theorie der Rontgenbremsstrahlung 


Experimentell gewonnene Angaben iiber die Eigenschaften der 
Rontgenbremsstrahlung im sichtbaren Gebiet sind nicht bekannt. Da- 
her wurden allein Aussagen der Theorien von KRAMERS und SOMMER- 
FELD benutzt, die nach der Darstellung von MAUvE fiir das sichtbare Ge- 
biet tibereinstimmen. Beide Theorien haben die Bremsung eines Elek- 
trons im Coulomb-Feld eines einzelnen Atomkerns zur Voraussetzung. 
Die Wirkung der Elektronenhiille und der Zusammenfassung der Atome 
zum Atomverband wird von der Theorie nicht erfaBt. Diese Einfliisse 
werden aber gerade fiir die sichtbare Rontgenstrahlung von Bedeutung 
sein. Die Aussagen der Theorie sind daher fiir das sichtbare Gebiet mit 
Vorbehalt zu werten. : ’ 

a) Intensitét der Réntgenbremsstrahlung in Abhdngigkeit von der Elektronen- 
energie. Nach Kramers betragt die im Frequenzintervall dy von dem Flachen- 
element do emittierte gesamte Rontgenstrahlungsleistung: 

327? Z2.- e& 
3 V3 c+ m2 - y2 


I,-dv-do= -s-A+g-dy-do (3) 


mit: 
c = Lichtgeschwindigkeit 
e = Elementarladung (cgs) 
Z = Ordnungszahl 
m = Elektronenmasse 
A = Zahl der Atome pro cm? 
s = Zahl der Elektronen pro Sekunde - cm?. 


Der Zahlenfaktor g ist von der ‘Elektronengéschwindigkeit, der Ordnungszahl und 
der Frequenz abhangig. In dem iiblicherweise betrachteten, an das diskrete R6nt- 
genspektrum anschlieBenden Teil des Réntgenbremskontinuums ist g~1. Bei 
niedrigen Frequenzen, d.h. im sichtbaren Gebiet, wachst g jedoch proportional 


lg Yer Nach Mave ergibt sich in grober Ubereinstimmung der Theorien von 
KRAMERS und SOMMERFELD g= 3... 4, wenn fiir Ver die Grenzfrequenz der noch 
nicht gebremsten Elektronen eingesetzt wird. Da y,, logarithmisch eingeht, ist 
jedoch die Geschwindigkeitsabhangigkeit gering. 

Die Kramerssche Theorie macht tiber die Winkelverteilung im langwelligen 
Rontgengebiet keine Aussagen. Unter der Voraussetzung winkelunabhangiger 
Strahlung ergibt sich mit g= 3 fiir die Strahlungsleistung in den Raumwinkel 1 
im praktischen MeBsystem: 

W, dv = 1,4- 1078+ 22+ A » dy (4) 


U [eV] = Energie der Elektronen; i[A] = Strahlstrom. 


Gl. (4) gilt nur fiir ein diinnes Target. Um die Intensitat der von einem dicken 
Target emittierten sichtbaren Réntgenstrahlung zu bestimmen, wurde die Brem- 
sung der Elektronen und die Absorption des Lichtes beriicksichtigt: 
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Die Elektronenenergie U nimmt mit zunehmender Eindringtiefe s der Elek- 
tronen ab. Nach dem Whiddingtonschen Gesetz gilt: 


dU =—a-g-5-ds (5) 


@ ist die Dichte des Targets und a die Bremsungskonstante, die in erster Naherung 
unabhangig von der Ordnungszahl und bei kleinen Energien auch unabhangig von 
der Elektronenenergie ist. Es ist zu erwarten, da die durch das Whiddingtonsche 
Gesetz gegebene Naherung im Rahmen der hier durchgefiihrten Abschatzung aus- 
reicht. 

Fir die im Metall in der Tiefe s ausgeléste Rontgenstrahlungsleistung folgt aus 
Gl. (4) und (5): 

: ds 
(aW,);- dv = C-N,-i ————__— dy (6) 
VU@ — 24s 

mit: C=1,4-+-10-°6Z? und N, = Zahl der Atome pro Volumeneinheit. 


Zur Grenzflache gelangt wegen der Absorption des Lichtes auf dem Wege vom 
Entstehungsort zur Metalloberflache nur ein Teil der nach Gl. (6) emittierten 
Leistung: Ape 
(dW,) gr dv = (dW);-dv-e *°°°8° (7) 


kK = n-+x = Absorptionskonstante. 


Fir die gesamte Réntgenstrahlungsleistung im AuGenraum iiber der Grenzflache 
des Metalls ergibt sich dann, wenn die Reflexion an der Grenzflache vernachlassigt 
wird: Pee 

~ A+cosd 


So 
é 
: es ‘ sigh ie ey oe 
W, - dy ON tas [oe s (8) 
0 


—2a0s 


Das Integral in Gl. (8) 148t sich in eine Reihe entwickeln, die fiir sehr kleine und 
fiir sehr groBe Werte des Argumentes eine einfache Naherungslésung besitzt: 


Spent Laas 
asian Uy rf Y | 2 Mag aaa 
/Ug —2a0s a-@Q Rama roe abate 44) (9a) 
ie aE 
mm T= hagcosd 
rope lee (9b) 
a-o 
A+ cos 
re ———— fii ie 9c 
pee ee (9¢) 


Die Naherungslésungen sind an der Grenze des Giiltigkeitsbereiches mit einem 
Fehler von 28% behaftet, der fiir sehr kleine Werte des Argumentes verschwindet 
und bei groBen Werten hinreichend klein wird. Gl. (9b) entspricht der Lésung fiir 
fehlende Absorption des Lichtes. 

Fiir ein schweres Metall (Wolfram) ist y= 1 bei einer Beschleunigungsspannung 
U~1,5 kV, fiir ein leichtes Metall (Aluminium) bei U)~0,5 kV (mit a=10!1 
V2 gtom?, k= 3, cos@=1 und A= 5000 A). 

Mit Gl. (9c) ergibt sich fiir die Strahlungsleistung bei Elektronenenergien 
>1,5 keV: Z i 


Ved eet Ai a ace eg gp [W - ster]. (10) 
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Au®er der Naherung, die dem Whiddingtonschen Gesetz zugrunde liegt, sind noch 
folgende Vereinfachungen gemacht worden: 


1. Die Streuung der Elektronen wird nicht beriicksichtigt; es wird mit gerad- 
liniger Bahn bis zur Grenzreichweite sy gerechnet. Die fiir die Absorption des ent- 
stehenden Lichtes maSgebende wirkliche Eindringtiefe ist infolge Streuung der 
Elektronen kleiner. Dieser Fehler wird wieder ausgeglichen, indem cos#=1 
gesetzt wird, obwohl unter = 65° beobachtet wurde. 


2. Die Reflexion des austretenden Lichtes an der Grenzflache Metall-Vakuum 
wird nicht beriicksichtigt. 

In Fig. 7 ist die berechnete Intensitat der Bremsstrahlung an Wolf- 
ram fiir 2 =5000 A in Abhangigkeit von der Energie der Primarelektro- 
nen dargestellt. Die ausgezogene 
Kurve ist die strenge Lésung 
nach Gl. (8) und Gl. (9a), die 
gestrichelten Kurven sind die 
Naherungslésungen nach Gl. (9b) 
und Gl. (9c). Die Intensitat der 


lung nimmt also fiir Elektronen- 
energien eU, oberhalb einer ma- 
terialabhangigen Grenzenergie, 
die bei Wolfram bei etwa 1,5 keV 
liegt, proportional 1/U, ab. Ober- 
halb 3 keV sollte diese Propor- 
tionalitat gut erfiillt sein. Dem- 
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2 4 gegentiber haben wir festgestellt, 
Elektronenenergie daB die Intensitét der von 
Fig. 7. Intensitat des sichtbaren Teils der Rontgen- . 
bremsstrahlung in Abhangigkeit von der Elektronen- uns experimentell untersuchten 
nic: rites: aoa anne rad nach Gl. (8), Strahlung bei Wolfram im Be- 
---- Nadherungslésungen nac 1.(9b) und Gl. (9c : : : : 
(fiir Wolfram) °) reich 6 bis 30 keV linear mit 


der Elektronenenergie zunimmt. 


B) Die absolute Ausbeute der sichtbaren Réntgenbremsstrahlung. Die 
Strahlungsausbeute ergibt sich aus Gl. (10) fiir groBe U, zu: 
ee 
ee a Heeb Za 
i Seeererety arent ears st (14) 
In Tabelle 2 ist fiir die gleichen Metalle, an denen die Ausbeute der 
Lilienfeld-Strahlung photometrisch bestimmt wurde, die sichtbare 
Rontgenstrahlungsausbeute 7, fiir A =5000 A eingetragen. 


Bei den aufgefiihrten Energien sollte die Intensitat der Réntgen- 
strahlung zum Teil weit tiber dem von uns beobachteten Wert liegen. 
Die Verwendung des Whiddingtonschen Gesetzes Gl. (5) kann fiir 
die Diskrepanz nicht verantwortlich sein, da Gl. (5) bei den verwendeten 


sichtbaren Réntgenbremsstrah-— 
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Energien mindestens im Bereich U, bis 0,5 -U,) als gut erfiillt zu be- 
trachten ist und in diesem Bereich bereits die Halfte der angegebenen 
Bremsstrahlungsleistung ausgelést werden miiBte. Wenn bei sehr kleinen 
Energien die Bremsung schwicher ist als Gl. (5) entspricht, ware im 
Gegenteil sogar eine noch gréBere Réntgenstrahlungsausbeute zu er- 
warten. Andererseits muB die Beriicksichtigung der Reflexion an der 
Metalloberflache eine Verringerung der berechneten Réntgenstrahlungs- 
leistung bringen. 

Es ist fraglich, ob die Kramerssche Theorie der Réntgenbrems- 
strahlung auf das sichtbare Gebiet angewandt werden kann. Der 


Tabelle 2. Absolute Lichtausbeute ny der Lilienfeld-Strahlung, der Ubergangsstrahlung 
und dey Réontgenbremsstrahlung fiir einige Metalle und experimentell verwendete 
Elektronenenergien (A = 5000 A) 


ng [cm : ster] 


Metall Ordnungs- Lilienfeld- Ubergangs- Rontgen- 
Strahlung (exp.) | strahlung (theor.) | strahlung (theor.) 
«1075 + 107-5 +1075 
Platine oe se 11,8 8 7 4 
Wolfram . 5,4 6 6 25 
Tantal . ; 9,2 6 6 10 
G@acsium:...-. . . 2,0 15 3 60 
Silber . 4,7 42 9 12 
Molybdan 9,3 6 (6) * 3* 
Titan 8,6 4 (6) * 1* 


wesentliche Fehler ist wahrscheinlich die Vernachlassigung der Abschir- 
mung durch die Elektronenhiille, da die langwellige Réntgenbremsstrah- 
lung von Elektronen ausgelést wird, die in sehr groBem Abstand am Kern 
vorbeifliegen. 

Trotz dieser Einschréankungen ist zu erwarten, daB auch fiir die 
langwellige Réntgenbremsstrahlung eine starke Abhangigkeit von der 
Ordnungszahl erhalten bleibt. Bei der Lilienfeld-Strahlung ist dagegen 
ein Gang der Intensitat mit der Ordnungszahl nicht zu erkennen. 

y) Das Spektrum der sichtbaren Bremsstrahlung. In Fig. 8 ist das 
Spektrum der sichtbaren Réntgenbremsstrahlung fiir Silber nach 
Gl. (10) dargestellt. Der spektrale Verlauf der Absorptionskonstanten 
ist der Arbeit von Puitrpp und Tarr”* unter Beriicksichtigung der 
Werte von Minor?’ und Goos*4 entnommen. 


6) Die Polarisation der Bremsstrahlung. Nach den Theorien 
von KRAMERS und SOMMERFELD ist der Polarisationsgrad und die 


* Da die optischen Konstanten von Molybdan und Titan nicht genau genug 
bekannt waren, wurden die Werte von Wolfram eingesetzt. 

22 Puitipp, H.R., and E.A. Tart: Phys. Rev. 121, 1100 (1961). 

23 Minor, R.: Ann. Phys. 10, 581 (1903). 

24 Goos, F.: Z. Physik 100, 95 (1936). 


= 
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Polarisationsrichtung der Bremsstrahlung frequenzabhangig. Der Pola- 
risationsgrad betragt an der kurzwelligen Grenze P=-+14 und sinkt 
mit abnehmender Frequenz. 

Bei » 20,15 - Ycrenz SOll die Bremsstrahlung véllig depolarisiert sein, 
und im langwelligen Gebiet soll P den Wert —1 erreichen, d.h. die 
Schwingungsrichtung liegt senkrecht zu der aus Beobachtungsrichtung 
und Einfallsrichtung der Elektronen gebildeten Ebene. Nach Mes- 
sungen von KULENKAMPFF und ZINN® zeigt der Polarisationsgrad im 
Bereich Y¢renz «++ 0,15 * YGrenz auch quantitativ den von der Theorie ge- 
forderten Verlauf. 

Infolge der Streuung der Elektronen im Metall wird eine teilweise 
Depolarisation eintreten, so daB fiir die langwellige Bremsstrahlung im 
Innern des Metalls gilt: 


2 > =e 


Beim Durchtritt durch 
die Grenzflache Metall — 
Vakuum tritt dann der- 
selbe Polarisationseffekt 
auf, der vom Gliihlicht 
bekannt ist*®. Infolge- 
dessen ist es méglich, 
Sa Nie daB bei groBen Beobach- 


Fig. 8. Spektrale Intensitatsverteilung W, = W, — der sichtbaren tungswinkeln ein Pola- 


Roéntgenbremsstrahlung an einer dicken Silber-Antikathode fiir risationsgrad P >0O zu 
Elektronenenergien > 5 keV unter Beriicksichtigung der Bremsung ‘ 
der Elektronen und der Absorption des Lichtes im Metall beobachten ist. Auf 


keinen Fall kann der 
Polarisationsgrad aber gréBer sein als beim Gliihlicht. Der Polarisations- 
grad der von uns untersuchten Strahlung ist dagegen nach Fig. 6 bei 
allen Beobachtungswinkeln gréBer als beim Gliihlicht. 


GS 


3000 4000 


b) Vergleich mit der Theorie der Ubergangsstrahlung 


Nahert sich ein Elektron der Grenzflaiche zweier Medien mit unter- 
schiedlicher Dielektrizitatskonstanten, so wird durch Ladung und Bild- 
ladung ein Dipolfeld gebildet. Dieses Feld verschwindet, wenn das 
Elektron durch die Grenzflache tritt. Das Verschwinden des Dipolfeldes 
ist mit der Emission einer kontinuierlichen Dipolstrahlung verbunden, 
die nach GINSBURG und FRANK Ubergangsstrahlung (Transition Radia- 
tion) genannt wird. Das Spektrum der Ubergangsstrahlung erstreckt 
sich von sehr langen Wellen bis in das ultraviolette Gebiet. Die Strah- 
lung ist unter der Voraussetzung einer idealen, d.h. unendlich scharfen 


25 KULENKAMPFF, H., u. W. ZINN: Z. Physik 161, 428 (1961). 
26 KEUSSLER, V. V., u. P. MANoGG: Optik 17, 602 (1960). 
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Grenzflache eines ideal isotropen Mediums berechnet worden. Unter 
realen Verhdltnissen tritt an die Stelle der Grenzflache eine Grenz- 
schicht von mindestens d, =10 A Dicke. Solange die Zeit, die das Elek- 
tron zum Durchqueren der Grenzschicht benétigt, klein gegen die 
Periodendauer der emittierten Strahlung ist, kann jedoch mit einer 
idealen Grenzflache gerechnet werden. Das gilt fiir A>>d,/B, worin A 
die Wellenlange des emittierten Lichtes und f das Verhdltnis der Elek- 
tronengeschwindigkeit zur Lichtgeschwindigkeit ist. Mit d, =10 A und 
B =0,1 (2,5 keV Elektronenenergie) ergibt sich 2>>100 A. Die Bedin- 
gung ist also im sichtbaren und im ultravioletten Bereich erfiillt. 

Als reine Dipolstrahlung mu8 die Ubergangsstrahlung vollstandig 
linear polarisiert sein, wobei die Schwingungsebene durch Flachen- 
normale und Beobachtungsebene gebildet wird (P =+1). Trifft ein 
Elektron senkrecht auf die Grenzflache zwischen dem Vakuum und 
einem Medium mit der relativen Dielektrizitatskonstanten ¢’ —etie”, 
so betragt nach GINSBURG und FRANK die unter dem Winkel # gegen die 
Flachennormale in das Frequenzintervall Aw =1 und den Raumwinkel 
92 =1 emittierte Strahlungsleistung: 


e’ —1 (2 


2. 12 5 
W,, (0) = aa : -[4+/[2- sin? d. (12) 
4+f= Pepe” ist der Fresnel-Koeffizient. 


e’ cos@-+ Ve’ — sin? d 


Gl. (12) gilt einerseits in nichtrelativistischer Naherung v?<c?, », 
andererseits wird vorausgesetzt, da die Elektronen konstante Ge- 
schwindigkeit haben und nicht durch die Bildladung beschleunigt 
werden; die Elektronenenergie muB also groB gegen die Austrittsarbeit 
sein. 

Bei einem idealen Metall (e’-—> oo, 1+ /=2) tritt nach Gl. (12) die 
maximale Intensitat bei streifender Beobachtung auf. Durch Einsetzen 
der Konstanten und Umrechnung auf den Elektronenstrom 7[A] und 
die Beschleunigungsspannung U[V] der Elektronen ergibt sich aus 
Gk (12): 
| e’ — 1|? sin? & cos? d 


|e’ cos® + Ve’ — sin29|? : 


W,=1,2-10783-4-U (13) 
a) Winkelverteilung der Ubergangsstrahlung. Das material- und 
winkelabhangige Glied in Gl. (13): 
r(e', 0) = |e’ — 1|2sin?d - cos? d (14) 
: | e’ cos® + Je’ — sin? d|? 


wurde fiir verschiedene Metalle ausgewertet. Die Ergebnisse sind in 
Fig.9 wiedergegeben. Da die Dielektrizitatskonstante wellenlangen- 
abhangig ist, andert sich auch die Winkelverteilung mit der Wellenlange. 
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Fiir Silber ist die Winkelverteilung deshalb fiir zwei verschiedene 
Wellenlangen eingetragen. AuBerdem ist die Winkelverteilung fir ein 
ideales Metall (e’-> oo) und fiir einen Isolator (¢ =2) angegeben. 


r=05 r=7 


Fig. 9. Polardiagramm der Intensitat r() der Ubergangsstrahlung fiir einen idealen Leiter (e’—+00), Silber, 
Wolfram und fiir einen Isolator (« = 2) nach Gl. (14) 


* 


Die an Wolfram gemessene Winkelverteilung der Lilienfeld-Strah- 
lung ist in Fig. 10 der nach Gl. (14) berechneten Kurve gegeniiberge- 
stellt. Bis #—=70° besteht Ubereinstimmung. Der von der Theorie 
geforderte steile Abfall der Intensitat bei groBen Beobachtungswinkeln 

3 kann durch Oberflachenrauhigkei- 

7 aa - . ten verdeckt sein, die eine Streuung 

ee wes in der mikroskopischen Lage der 
Flachennormale zur Folge haben. 

B) Spektrum der Ubergangsstrah- 
lung. Zur Berechnung des Spek- 
trums der Ubergangsstrahlung muB 
die Dielektrizitatskonstante e’ als 
Funktion der Wellenlange bekannt 

i oi a Pe sein. Da die Werte am ausfiihr- 

Leobachtungswinke/ lichsten von Silber vorliegen, wur- 

Fig. 10. Vergleich zwischen der gemessenen Win- den die Spektren der Ubergangs- 
(icapaakes sel der Winickenaieca tee strahlung an Silber fir verschie- 
gangsstrahlung an Wolfram (ausgezogene Kurve) dene Beobachtungswinkel berech- 
net und in Fig. 11 wiedergegeben. 

Auffallig ist an den Spektren, da8 nicht nur die Intensitat der 
Strahlung, sondern fiir 9 > 45° auch die spektrale Verteilung stark vom 
Beobachtungswinkel abhangig ist. 


Lhfensitat (normiert) 


Das an Silber unter dem Beobachtungswinkel %—65° gemessene 
Spektrum (Fig. 5) entspricht fiir A> 3100 A etwa dem Spektrum der 
Ubergangsstrahlung, wenn man beriicksichtigt, da8B infolge von Ober- 
flachenrauhigkeiten die Lage der Flachennormalen und damit der 
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Winkel # nicht genau festgelegt ist. An dem beobachteten Spektrum 
fehlt jedoch der Intensitatsanstieg im UV. 


y) Lichtausbeute der Ubergangsstrahlung. Die nach Gl. (2) definierte 
absolute Ausbeute der Ubergangsstrahlung ergibt sich aus Gl. (13) zu: 
(eB) 


N, =3,6-10733- i [em ster]. (15) 


Fiir die experimentell untersuchten Metalle ist in Tabelle 2 die berech- 
nete Ausbeute der Ubergangsstrahlung fiir # =65° und 4 =5000 A ein- 
getragen. 


6000 [A] 


2500 3000 4000 


j) 5000 


Fig. 11. Spektrale Intensitatsverteilung W, = W,- ~ der Ubergangsstrahlung an Silber fiir verschiedene 
Beobachtungswinkel # nach der Theorie von GinsBuRG und FRANK 


Die Ubereinstimmung zwischen der Lichtausbeute der Lilienfeld- 
Strahlung und der Ubergangsstrahlung ist iiberraschend gut. Worauf 
die Abweichung bei Caesium zuriickzufithren ist, ist noch nicht geklart. 


7. Zusammenfassende Diskussion 

Die von Elektronen an reinen Metalloberflachen ausgeléste Strahlung 
ist linear polarisiert und weist ein kontinuierliches Spektrum auf, das im 
langwelligen Teil mindestens bis 2—6000A reicht. Auch im kurz- 
welligen Teil reicht das Spektrum der meisten Metalle iiber die Grenze 
des untersuchten Bereiches hinaus, die bei A =2800 A lag. Die Strah- 
lung ist dem reinen Metall zuzuschreiben und ist nicht durch nicht- 
metallische Fremdschichten auf der Metalloberflache bedingt. Dieses 
Ergebnis folgt eindeutig aus der Unabhangigkeit der Strahlungsintensi- 
tat von der Temperatur des Targets (bei Wolfram im Bereich bis 2000° C 
bei Vorbehandlung bis 3000°C). Die Strahlung kann also weder als 
Lumineszenz gedeutet werden, noch kann sie mit den von STERN und 
FERRELL?’ angegebenen Plasmawellen an oxydbedeckten Metallober- 
flachen erklart werden. 

2? Stern, E.A., and R.A. FERRELL: Phys. Rev. 120, 130 (1960). 

Z. Physik. Bd. 165 338) 
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Auch die Réntgenbremsstrahlung nach der Theorie von KRAMERS 
kommt als Erklarung nicht in Frage, da der Polarisationsgrad der von 
uns beobachteten Strahlung zu groB ist und eine andere Abhangigkeit 
der Strahlungsintensitat von der Elektronenenergie vorliegen miiBte. 
Wahrend wir Proportionalitat zwischen Strahlungsleistung und Elek- 
tronenenergie festgestellt haben, mu die Intensitat der sichtbaren 
Rontgenbremsstrahlung fiir Elektronenenergien tiber etwa 2 keV um- 
gekehrt proportional der Elektronenenergie sein. 

Die Ubergangsstrahlung nach GINSBURG und FRANK und die Plasma- 
strahlung nach FERRELL bieten sich als weitere Erklarungsméglichkeiten 
an. 

Der Vergleich zwischen der Theorie der Ubergangsstrahlung und 
unseren Messungen zeigt weitgehende Ubereinstimmung der Strahlungs- 
ausbeute, der Winkelverteilung, der Polarisation, der spektralen Ver- 
teilung und der Abhangigkeit von der Elektronenenergie. Obgleich in 
einzelnen Punkten Abweichungen auftraten (Strahlungsausbeute bei 
Caesium, Polarisationsgrad bei kleinen Beobachtungswinkeln, Intensi- ° 
tat im kurzwelligen UV bei Silber) erscheint es gerechtfertigt, die von 
uns untersuchte Strahlung als Ubergangsstrahlung zu deuten. 

Die Plasma-Theorie von FERRELL fordert die Emission von Photonen 
der Plasmafrequenz w,, wenn das Elektronenplasma durch schnelle Elek- 
tronen angeregt wird, die mit geeigneter Geschwindigkeit v durch eine 
Metallfolie fliegen. Als optimale Anregungsbedingung gilt, daB die 
Laufzeit der Elektronen durch die Metallfolie der Dicke d etwa gleich 
der halben Periodendauer der Plasmafrequenz ist: 

d 1 2% 1 A 
ui a leap eras ; (16) 
A, = Vakuumwellenlange der von der Metallfolie emittierten Strahlung. 

Die gesamte Plasmastrahlungsintensitat hangt nach FERRELL (Fig.12a) 

von der Schichtdicke periodisch ab: é; 


(17) 


Die Intensitéat nahert sich mit zunehmender Schichtdicke dem Grenz- 
wert Null. Daher kann die Plasmatheorie in der bis jetzt vorliegenden 
Form auf die von uns beobachtete Strahlung nicht angewandt werden, 
da wir am massiven Metall, d.h. also bei sehr groBen Schichtdicken 
gemessen haben. 

Andererseits zeigt die Ubergangsstrahlung nach unseren Uberle- 
gungen Ziige, die bisher nur der Plasmastrahlung vorbehalten schienen. 
Wenn die Ubergangsstrahlung an diinnen Schichten ausgelést wird, 
kann ihre Intensitaét ebenfalls mit der in Gl. (17) angegebenen Periodizi- 
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tat von der Schichtdicke abhangen, falls die an Vorder- und Riickseite 
ausgeléste Ubergangsstrahlung interferenzfahig ist. Bei groBen Schicht- 
dicken muB die Intensitat einem konstanten Wert zustreben (Fig. 12b). 
Diese Interferenzerscheinung kann jedoch nur bei ae Wellenlangen 


auftreten, bei denen das Metall bis zu Schichtdicken d > — Ay lichtdurch- 
lassig ist. Das ist aber gerade bei der 

Wellenlange der Fall, die der Plasma- 7 

frequenz entspricht, bei Silber also bei 
Aw 3300 A. 

Die Theorie der Plasmaanregung in 
diinnen Folien verlangt eine charakte- 95 
ristische Winkelabhangigkeit der Strah- 
lungsintensitat. Jedoch zeigt nach unserer 
Rechnung auch die Ubergangsstrahlung 
(Fig. 11) eine Winkelabhangigkeit, die be- 
sonders ausgepragt gerade bei A~3300 A 
auftritt. 

Die von Brown, WESSEL und Troun- * 
sON! gefundene Winkelabhangigkeit der 
von Silberfolien emittierten Strahlung 
widerspricht deshalb nicht einer Deutung 
als Ubergangsstrahlung. Ebenso laB8t sich Fig. 42, a Intensitat I der in diianen 
nach dem oben Gesagten auch die von ee ee ee 
STEINMANN! beschriebene Abhangigkeit fou yen Sehicaidike d wide Ohne 
der Intensitat en der Schichtdicke mit  eschwindigkeit’ > (nach Ferxerz). 


b Intensitat J der an einer diinnen 


der verallgemeinerten Theorie der Uber-  Metallschicht ausgelésten Ubergangs- 
ka strahlung bei Interferenz der an Vorder- 
gangsstrahlung erklaren. und Riickseite ausgelésten Strahlung 


Die Theorie der Ubergangsstrahlung (schematisch fiir » < c) 

ist eine Kontinuumstheorie, die die Struk- 

tur der Materie nur iiber die komplexe Dielektrizitatskonstante 
e’ =e-+7- e” beriicksichtigt. Ubergangsstrahlung und Plasmastrahlung 
tragen jedoch gemeinsame Ziige, da die Dielektrizitatskonstante auch 
die Eigenschaften des Elektronenplasmas enthalt. In besonders ein- 
facher Weise sind im freien Elektronengas nach DRUDE die Dielektrizi- 
tatskonstante und die Plasmafrequenz w, im Bereich wx, mit- 


einander gekoppelt: 
2 
= yt (a) | (18) 


sia = 0. 


7 


Aus diesem Grund wurde fiir ein freies Elektronengas nach Gl. (18) 

Spektrum und Winkelabhangigkeit der Ubergangsstrahlung berechnet, 

die entsteht, wenn ein Elektron durch die Grenzflache zwischen dem 
3 


= 


Lntensitat [willk Einheiten] 


484 HH. Borrscu et al.: Die an Metallen durch Elektronen ausgeléste Strahlung 


Vakuum und dem Elektronengas fliegt. Das heiBt, hier wird an einem 
besonders einfachen Beispiel die Ahnlichkeit von Ubergangsstrahlung 
und Plasmastrahlung dargelegt. Das Spektrum (Fig. 13a) zeigt ein 
scharfes Intensitaétsmaximum bei AwA/,, also bei derselben Wellen- 
lange, bei der die Plasmastrahlung zu erwarten ist. AuBerdem tritt ein 
breites Kontinuum auf. Mit wachsendem Beobachtungswinkel ver- 
schiebt sich das Maximum zu kiirzeren Wellenlangen, wahrend gleich- 
zeitig die Halbwertsbreite zunimmt und der Anteil des Kontinuums 


N 


30° 
Ap beobachtungswinkel 
a b 


Fig. 13. a Spektrum der Ubergangsstrahlung an der Grenzflache zwischen dem Vakuum und einem 
2 
freien Elektronengas (mit e=1— (=?) ) fiir mehrere Beobachtungswinkel. b Winkelverteilung der Gesamt- 
@ 


strahlungsintensitat fiir die Ubergangsstrahlung nach Fig. 13a 


wachst. In Fig. 13b ist die Winkelabhangigkeit der Gesamtstrahlungs- 
intensitat fiir die Ubergangsstrahlung am freien Elektronengas an- 
gegeben. Diese Ergebnisse demonstrieren, daB die Theorie der Ubergangs- 
strahlung, angewandt auf einfaches Elektronenplasmamodell, wenigstens 
im Prinzip zu denselben Ergebnissen fiihrt wie die Plasmatheorie von 
FERRELL. 

Unsere Experimente sind z.Z. nur durch die klaren Aussagen der 
Ubergangsstrahlungstheorie von GINSBURG und FRANK zu deuten. Ein 
gleichwertiger Vergleich mit der Theorie der Plasmastrahlung ist nicht 
moglich, da diese Theorie noch nicht hinreichend weit entwickelt ist. 
Es ist zu erwarten, da eine vollstandige Theorie der Strahlung eines 
angeregten Elektronenplasmas Ziige aufweist, die nicht iiber die opti- 
schen Konstanten aus der Theorie der Ubergangsstrahlung zu erhalten 
sind. 

Fiir die gewahrte finanzielle Unterstiitzung danken die Verfasser der Research 


Corporation New York und fiir Forschungsmittel aus dem ERP-Sondervermégen 
dem Senator fiir Wirtschaft und Kredit in Berlin. 
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Aus dem I. Physikalischen Institut der Universitat Heidelberg 


Relativmessung integrierter Wirkungsquerschnitte 
fiir den Kernphotoeffekt: Die Reaktion O(y, n)O” 
Von 
P. Brix*, H. Fucus, K.H. LINDENBERGER und C. SALANDER** 
Mit 1 Figur im Text 
(Eingegangen am 8. September 1961) 


Li,CO, and Na,C,H,O, have been irradiated by 34 MeV bremsstrahlung. The yield 
of the induced O” activity has been measured relative to the yield of the C!2(y, m) C4 
resp. Cu®$(y, n)Cu® reaction by detecting the annihilation quanta. Additional 
yield measurements with the bremsstrahlung beam attenuated by 18 mm of lead 


_ were made to determine! the ratio of the integrated cross sections for the reactions 


oN 


O16 (y, n) O18 and C!?(y, n) CU resp. Cu® (y, 2) Cu8*. Using the cross section of Bar- 
BER et al.” for C¥ (y, m) C4, the cross section integrated up to 33 MeV for O18 (y, m) O18 
was obtained to 61 +7 MeVmb. 


A. Einleitung 


Die bisher publizierten Wirkungsquerschnitte der Reaktion O!4(y, 2) O% 
ergeben unterschiedliche Werte fiir das Integral tiber den Wirkungs- 
querschnitt?-§. Es erschien daher — insbesondere im Zusammenhang 
mit neueren Arbeiten iiber die Spektren der Photoprotonen®:! und 
Photoneutronen™ aus O1!® — von Interesse, den integrierten Wirkungs- 
querschnitt dieser Reaktion nach der von Brix et al.} angegebenen 
einfachen Methode zu bestimmen. Danach gilt fiir das Verhaltnis der 


* Jetzt Institut fiir Technische Kernphysik der Technischen Hochschule 
Darmstadt. 

*x Jetzt Gesellschaft fiir Kernenergieverwertung in Schiffbau und Schiff- 
fahrt mbH., Geesthacht-Tesperhude. 
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9 HEGEL, U., u. E. Fincku: Z. Physik 162, 142 (1961). 

10 FincKH, E., u. U. HEGEL: Z. Physik 162, 154 (1961). 

11 Mitone, C., and A. RuspBino: Nuovo Cim. 13, 1035 (1959). 


Z. Physik. Bd. 165 34 


486 P. Brix, H. Fucus, K.H. LINDENBERGER und C. SALANDER: 


integrierten Wirkungsquerschnitte zweier Reaktionen 


33 MeV 
J.0,dE _.Y,(34MeV) - 0,345 —D, (1) 
33 MeV ~~ ¥4(34MeV) 0,345 —D, ’ 
0, dE 


wobei Y, (34 MeV) die mit 34 MeV Bremsstrahlung gemessenen Aus- 
beuten der Reaktionen 1 und 2 bedeuten, wahrend die D; die Verhalt- 
nisse der Ausbeuten bei Filterung der Bremsstrahlung durch 20,5 g/cm? 
Blei zu denen ohne Bleifilter darstellen. 

Falls die betrachteten Reaktionen — wie in den hier untersuchten 
Beispielen — auf Positronenstrahler fiihren, kénnen die Verhdltnisse 
Y,/Y, der Ausbeuten bequem durch Nachweis der Vernichtungsstrahlung 
mit einem NaJ-Spektrometer bestimmt werden. Es wurde Sorgfalt 
darauf verwandt, diese Relativmessung korrekt durchzufiihren. 

Als Vergleichsreaktionen wurden die Prozesse C¥(y,”)C4 und 
Cu (y, 2)Cu® gewahlt. Entnimmt man deren Wirkungsquerschnitte 
den Messungen von BARBER et al.? und BERMAN und Brown”™, so kann 
nach Gl. (1) der integrierte Wirkungsquerschnitt der untersuchten Reak- 
tion ermittelt werden. 


B. Zur MeBtechnik 
a) Relative Ausbeuten. Zur Bestimmung des Verhaltnisses Yo/Y. der 
Ausbeuten von O}M(y,)O% und Cy, )C4 wurde Li,CO;- oder 
Na,C,H,O,-Pulver in Position II der in Fig. 1 dargestellten Bestrahlungs- 
geometrie bei 34 MeV Betatronenergie bestrahlt. Der zeitliche Verlauf 


Position I 


Position I 


' 
! 
' 
1 
‘ 
1 
1 
1 
' 
i 


ic YS 


Fig. 1. Bestrahlungsgeometrie, Austrittsfenster: 4mm Glas. Proben: 47,5 mm Durchmesser, Bleiabsorber: 
20,5 g/em?, 40mm Durchmesser, nur bei D-Messungen angebracht. Offnungswinkel = 1°45’. AK Anti- 
kathode, K Kollimator, M Monitorprobe, B Bleiabsorber, P Probe, I Ionisationskammer 
RSS Blei, Paraffin 


der Intensitat wurde mit einer DurchschuBionisationskammer bestimmt. 
AnschlieBend wurde mit einem Szintillationsspektrometer die Vernich- 
tungsstrahlung der O¥- bzw. C"-Aktivitaét registriert. Als Proben 
konnten die sonst benutzten H,BO,-Proben nicht verwandt werden, da 
aus ihnen ein Teil der erzeugten O-Aktivitat in Gasform entweicht?3, 


12 BERMAN, A.I., and K.L. Brown: Phys. Rev. 96, 83 (1954). 
13 Fucus, H., and K.H. LINDENBERGER: Nucl. Inst. Meth. 7, 219 (1960). 
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Die Halbwertszeiten von O (2,066 min”) und CU (20,26 min? bzw. 
20,34 + 0,02 min1*) sind so verschieden, daB die beiden Aktivitaten aus 
dem Abfallverhalten der Zahlraten bequem nach der Methode der 
kleinsten Quadrate (vgl. auch Brix et al.) getrennt werden konnten. 

Das Verhaltnis Yo,/Y¢ der Reaktionen Cu®(y, n)Cu® und Cy, 2)CU 
wurde durch gleichzeitige Aktivierung von Kupfer- und Polystyrol- 
scheiben (91,8% C, 8,23% H) bestimmt. W&hrend der Messung be- 
fanden sich die Proben in einer Polystyrolschachtel, deren Wandstarke 
groBer als die Maximalreichweite der Positronen war. 


Der Detektor war ein 13’’ x 2’’ NaJ(T1)-Kristall auf einem Dumont 
Photomultiplier 6292. Die Multiplierimpulse wurden nach Verstarkung 
einem Differentialdiskriminator zugefiihrt, dessen Fenster auf die 
511 keV-Vernichtungslinie eingestellt war. Sieht man ab von der ver- 
schiedenen Absorption der Vernichtungsquanten in Proben verschiede- 
nen Materials, fiir die man leicht Korrekturen bestimmen kann, so wird 
die strenge Proportionalitat zwischen Zahlrate und Aktivitéat durch 
einige Effekte gestért, die von der Energie der Positronen abhangen. Es 
wurden folgende Erscheinungen untersucht: 


1. Erzeugung von auBerer Bremsstrahlung durch die Positronen. 
2. Vernichtung von Positronen im Fluge. 


3. Variation der effektiven Probengeometrie fiir Positronen ver- 
schiedener Reichweite. 


Die hierdurch bedingten Korrekturen, die mehrere Prozente be- 
tragen kénnen, wurden fiir die benutzte MeBanordnung bestimmt *?*, 

Die so verfeinerte Relativmessung wurde gepriift durch Vergleich 
einer durch Betatronbremsstrahlung aktivierten Kupferprobe bekannter 
Absolutaktivitat ** und einem von NBS (Washington) bezogenen Sr®- 
Standard, der eine y-Linie von 513 keV emittiert. Die Kupfer- und die 
Sr8>-Probe hatten die gleiche Form. Es ergab sich Proportionalitat 
zwischen den korrigierten Zahlraten und den Aktivitaten. 


b) D-Werte. Zur Bestimmung von De fiir C¥(y, m) wurden je zwei 
Polystyrolscheiben gleichzeitig bestrahlt, die eine in Position I, Fig. 1, 
die andere in Position II, und danach auf zwei 22-Methandurchflub- 


* Bei Zahlung je zweier Vernichtungsquanten in Koinzidenz hatte Effekt 1 
fast keinen, Effekt 3 einén etwas reduzierten, Effekt 2 einen ungeschmalerten 
Einflus. 

*k Die Absolutaktivitat der Kupferprobe ergab sich durch Anschlu8 an mit- 
bestrahlte Kupferfolien, die auf MethandurchfluBzahlern in 42-Geometrie gezahlt 
wurden (s. hierzu Abschnitt B, b). 

14 K6rpinG, A., u. H. Fucus: Unveréffentlichte Messung. 

15 Brix, P., A. Korpine u. K.H. LInDENBERGER: Z. Physik 154, 569 (1959). 

16 Fucus, H.: Diplomarbeit, Heidelberg 1960. 
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zahlrohren gleichzeitig gezihlt. Abwechselnd wurde eine Bestrahlung 
mit Bleiabsorber zwischen der ersten und der zweiten Probe und eine 
ohne Bleiabsorber vorgenommen. Die Zahlrate der in Position I be- 
strahlten Probe diente dazu, die Zahlrate der zweiten Probe auf gleiche 
Bremsstrahlungsintensitat umzurechnen. Das Verhaltnis der so um- 
gerechneten Zahlraten der in Position II bestrahlten Proben ergibt 
direkt De. 

Die D-Werte fiir O.4(y,) und Cu®(y,) wurden auf die gleiche 
Weise mit H,BO, und Kupferproben bestimmt*. Der Einflu8 von 
Storaktivitaten im Kupfer wurde abgeschatzt. 

Die benutzten MethandurchfluBzahler haben ein halbkugelformiges 
Zahlvolumen, das mit aluminierter Hostaphanfolie (10 Starke) ab- 
geschlossen ist. Sie haben ein Hochspannungsplateau mit einer Steige- 
rung von weniger als 1 Promille pro 100 V. Die Zahlraten von Eich- 
praparaten waren iiber Jahre innerhalb der Fehlergrenzen (1 bis 3°/o9) 
konstant, auch stimmten sie fiir verschiedene, identisch gebaute Zahti- 
rohrexemplare mit der gleichen Genauigkeit iiberein. (Zwei von diesen 
Zahlrohren kénnen, aufeinandergelegt, auch zu 4z-Zahlungen dienen.) 
Die guten Arbeitseigenschaften der Zahlrohre erméglichten es, die D- 
Werte, deren Fehler mit groBem Gewicht in die Verhaltnisse der inte- 
grierten Wirkungsquerschnitte eingehen, genau zu bestimmen. 

An den erhaltenen D-Werten wurde noch eine (nach Davisson und 
Evans!’ berechnete) Korrektur dafiir angebracht, da8 Compton- 
Quanten aus dem Bleiabsorber noch die Probe in Position II treffen, 
wodurch das dort wirksame y-Spektrum verandert wird. 


C. Ergebnisse 


a) D-Werte. Die erhaltenen D-Werte sind in Tabelle 1 zusammen- 
gestellt. Aus dem D-Wert einer Reaktion [der ja nur von der Form der 
Funktion o(£), nicht von ihrem Betrage abhangt] lassen sich die eben- 


falls angegebenen mittleren Energien E =f E-o-S-dE/fo-S-dE der 
den ProzeB verursachenden Quanten berechnen, wobei S das Brems- 
quantenspektrum ist. 


E ist fiir C%(y, m) und O'(y, 2) fast gleich. Dies stimmt gut itiberein 
mit einer alteren Messung von SAGANE}8, nach der die Wirkungsquer- 
schnitte der beiden Reaktionen fast die gleiche Energieabhangigkeit 
zeigen; es ist unvereinbar mit dem von FERGUSON et al.* angegebenen 
Wirkungsquerschnitt. Die spaéter von CARVER und LoKAN? und Erpés 


* Das Entweichen von O!-Aktivitat spielt bei dieser Relativmessung keine 
Rolle. 

" Davisson, C.M., and R.D. Evans: Rev. Mod. Phys. 24, 79 (1952). 

18 SAGANE, R.: Phys. Rev. 84, 587 (1951). 


Die Reaktion O18 (y, n) 01% 489 


et al.8 publizierten Wirkungsquerschnitte fiir O'My, n) zeigen allerdings 
wieder einen ahnlichen Verlauf wie bei SAGANE. 


b) Ausbeuten und integrierte Wirkungsquerschnitte. Die Ergebnisse 
sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Das Verhaltnis Yo/ You der Aus- 
beuten von O!4(y, 7) und Cu®(y, m) wurde nicht direkt gemessen, sondern 


Tabelle 1. Meergebnisse fiir die D-Werte bei der Endenergie Ey = 34 MeV* 


Reaktion / D | E 
Cl2(y,”) . . | 0,2569-+0,0015 24,1--1 MeV 
Ol (y, 2) . .| 0,2594-+0,0015 23,6+1 MeV 
Cu (y, 2). . |-0,2974 + 0,0017 15,6+1 MeV 


Ey Es 
D; = fo-S-exp(=u(E)-ex]/ f6-S-4E, 


wobei (EZ) = Massenabsorptionskoeffizient von Blei, @¥ = 20,5 g/cem?, S = Spek- 
trum der Bremsquanten mit 34 MeV Endenergie. E ergibt sich mit gentigender 
Genauigkeit aus der Gleichung D=exp (—w(E) - 0%). uw(E) wurde den Tabellen 
von SIEGBAHN?® fiir elektronische Absorption entnommen. Der Koeffizient fiir 
Kernabsorption wurde nach MonTALBEttTI et al.?° dazu addiert. 


‘Tabelle 2. Ausbeuten und integrierte Wivkungsquerschnitte von O18 (y, n) 


Vergleichsreaktion C2 (y, n) CU | Cu (y, 2) Cus? 
(1) Yo/Yy 1,250+1,2% 0,0700 + 3,4% 
33 MeV 33 MeV 
Aru “ao aE f oy dE 1,215 +2,8% 0,126 +5,3% 
33 MeV 
Bo code 61+ 7 MeVmb 74 +10 MeVmb 


Alle angegebenen Fehler setzen sich aus dem dreifachen statistischen und syste- 
matischen Fehlern zusammen. 

Zeile (1): Yy = Ausbeute der Vergleichsreaktion. Zeile (2): Die Verhaltnisse 
der integrierten Wirkungsquerschnitte folgen aus den Zahlen in Zeile (1) und 
Tabelle 1 durch Anwendung von Formel (1). Zeile (3): Die integrierten Wirkungs- 
querschnitte ergeben sich aus den in Zeile (2) angegebenen Verhaltnissen, wenn man 
den Messungen von BarBeER et al.? entnimmt, daB der bis 33 MeV integrierte Wir- 
kungsquerschnitt von C!#(y, 2)C™M 50,3 MeVmb + 10% ist, und den Messungen von 
BERMAN und Brown”, da® das Integral bis 33 MeV von Cu® (y, ) Cu®* 550 MeVmb 
+10% ist, und dabei beriicksichtigt, daB das Verhaltnis EC/6* beim Zerfall des 
Cu® nicht 0 ist, wie BERMAN und Brown annahmen, sondern 0,0217!. 


* Die Endenergie des Spektrums wurde bestimmt, indem durch Messung des 
Ausbeuteverhaltnisses der Reaktionen C¥(y, ~) CU und Cu® (y, ~) Cu® die Energie- 
skala des Heidelberger Betatrons an die des Betatrons der Technischen Hochschule 
Karlsruhe angeschlossen wurde, die durch Schwellenmessungen und Messungen mit 
einem Compton-Spektrometer geeicht worden war. 

19 StEGBAHN, K.: Beta- and Gamma-Ray-Spectroscopy. Amsterdam 1955. 

20 MONTALBETTI, R., L. Katz and J. GOLDEMBERG: Phys. Rev. 91, 659 (1953). 

21 BuTLER, J.W., and C.R. Gossett: Phys. Rev. 112, 1257 (1958). 
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das Verhaltnis Yo,/Yo (siehe B, b). Als Mittelwert aus neun Messungen 
ergab sich 
You! Yo = 17,9 + 3,2%, 
und damit 
Yol You = (Yo/ Ye) (Ye/Yeu) = 0,0700 + 3,4%. 


Die mit den zwei Vergleichsreaktionen erhaltenen Werte fiir den 
integrierten Wirkungsquerschnitt von O'(y, 2) stimmen innerhalb der 
Fehlergrenzen tiberein. Jedoch ist der relativ zu C1#(y, ) erhaltene Wert 
als zuverlassiger zu_erachten, da die Energieabhangigkeit der beiden 
verglichenen Wirkungsquerschnitte sehr ahnlich ist, wie man auch aus 
der Gleichheit der D-Werte ersehen kann, und aus diesem Grunde die 
prinzipiellen Fehler der hier benutzten Methode nach Brix et al.! sehr 
klein sind. Als gewogenes Mittel erhalt man 

33 MeV 


f odE =(64 +8) MeVmb. 


* 


Das Ergebnis von 64+8 MeVmb ist nicht gut vereinbar mit der Mes- 
sung von CARVER und LoxkAn, die das bis 31 MeV erstreckte Integral 
des Wirkungsquerschnitts zu 46+7MeVmb angeben, wobei sie zur 
Normierung den Wirkungsquerschnitt von Cu®(y, 2) nach BERMAN und 
Brown?? benutzten. Mit Erpés et al.8 jedoch besteht eine gute Uber- 
einstimmung, obwohl die Normierung dort anders und iiber eine relativ 
alte Messung* vorgenommen wurde. 

Zieht man die Ergebnisse von FINCKH und HEGEL? iiber Oy, p) 
hinzu, so kann man den bis 33 MeV integrierten Wirkungsquerschnitt 
von O'%(y, 2+, p) zu kleiner als 175 MeVmb abschatzen. Dieser Wert 
bleibt wesentlich unter der Voraussage der Dipolsummenregel?, die 
bereits ohne Beriicksichtigung von Austauschkraften 240 MeVmb er- 
warten laBt. Es sind deshalb beim Sauerstoff noch wesentliche Beitrage 
zum Wirkungsquerschnitt bei Energien oberhalb von 33 MeV zu er- 
warten, insbesondere wohl auch von Mehrteilchenprozessen. 


Wir danken Herrn D. RENNER fiir die technische Betreuung des Betatrons 
sowie Herrn G. STEYER fiir die Durchfiihrung der Bestrahlungen. Fraulein G. Mar- 
Tin half freundlicherweise bei der Auswertung der Messungen. 

Die Deutsche Forschungsgemeinschaft und das Bundesministerium fiir Atom- 
kernenergie und Wasserwirtschaft haben diese Arbeit durch Bereitstellung von 
Mitteln und Apparaten geférdert. 


#2 LEvINGER, J.S.: Nuclear Photodisintegration. Oxford 1960. 
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Bestimmung der Zahigkeit eines Kohlebogenplasmas 
im Temperaturbereich zwischen 5000 und 10000° K 


Von 
B. AHLBORN und R. WIENECKE* 
Mit 7 Figuren im Text 


(Eingegangen am 27. August 1961) 


Fur das Plasma des Hochstromkohlebogens wird die Zahigkeit als Funktion der 
Temperatur aus Messungen des Geschwindigkeitsfeldes bestimmt. Der Vergleich 
mit einer gaskinetischen Berechnung ergibt eine befriedigende Ubereinstimmung 
mit dem gemessenen Zahigkeitsverlauf. 


I, Einfithrung 


Die Bestimmung der Viskositat ist im allgemeinen immer dann még- 
lich, wenn bei einem str6menden Medium die Reibungskrafte wesentlich 
das sich einstellende Stromungsfeld bestimmen. Bei Fliissigkeiten sind 
die MeBmethoden recht einfach, wogegen schon bei Gasen von Zimmer- 
temperatur erhebliche Schwierigkeiten auftreten. Noch komplizierter 
werden die Verhaltnisse bei Gasen hoher Temperatur, wo Dissoziations- 
und Jonisationsprozesse die Eigenschaften des Gases beeinflussen. Hier 
ist es nicht mehr méglich, die Temperatur und damit die Zahigkeit 7 
des str6menden Mediums 6rtlich konstant zu halten. Eine Bestimmung 
von 7 setzt daher bei Temperaturen etwa oberhalb 3000° K nicht nur die 
Kenntnis der die Strémung antreibenden Krafte und des Stroémungsfeldes 
sondern auch ein bekanntes Temperaturfeld voraus. Zur Bestimmung 
der Zahigkeit kann die Navier-Stokessche Gleichung verwendet werden, 
allerdings wird in diesem Fall7 eine Ortsfunktion. 


II. Untersuchungsobjekt und MeBmethode 


Eine gute Méglichkeit, die Zahigkeit im Temperaturbereich zwischen 
4000 und 10000° K zu bestimmen, bietet der haufig untersuchte Hoch- 
stromkohlebogen. Nach H. MAEcKER! erzeugt hier das Eigenmagnetfeld 
des Bogenstromes im Gebiet des Kathodenbrennfleckes eine axial zur 
Anode gerichtete stationare Plasmastrémung hoher Geschwindigkeit. 
Da der strémungserzeugende Mechanismus nur lokal eng begrenzt vor 
der Kathode wirkt, bleibt sich die Strémung schon in kurzem Abstand 


* Jetzt: Institut fiir Plasmaphysik, Garching bei Munchen. 
1 MaeckeER, H.: Z. Physik 141, 198 (1955). 
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von der Kathode selbst iiberlassen. Durch innere Reibung tbertragt _ 
der Plasmastrahl auf seinem Weg zur Anode einen Teil seines Impulses 
auf die benachbarten auBeren Schichten der Bogensdule. Dadurch nimmt — 
die Strémungsgeschwindigkeit in der Bogenachse mit gréBerem Abstand _ 
von der Kathode ab, wahrend immer weitere — auBere — Gasschichten 
an der Strémung teilInehmen. Es kommt zum Aufbau eines stationaren 
Geschwindigkeitsfeldes b(r, z), das die ganze Bogensdule erfaBt. 


Die von der Kathode ausgehende Strémung hat natiirlich wegen 
actio-reactio einen RiickstoB auf die Kathode zur Folge, der von 
H. MAECKER! beieinem Bogen- 
strom von 200 Amp zu 0,47 pd 
gemessen wurde. 

Das Temperaturfeld dieses 
Bogens wurde ebenfalls von 
H. MAECKER? spektroskopisch 
bestimmt. Aus dem in Fig.1 
wiedergegebenen Isothermen- 
feld des Bogens ist zu er- 
sehen, daB die Achsentempera- 
tur etwa 11 000° K betragt. Der 
Rand des wei8 leuchtenden 
Bogenkerns hat eine Tempera- 
tur von 9750° K. Ganz auBen 


So 


i 


72000° ‘ ; as . 
wird die Bogensaule durch die 
Kathoue CaO-Aureole mit einer Tem- 
Fig. 1. Isothermenfeld des Bogens nach MaEcKER? peratur von 4000° K begrenzt. 


Aus dem Temperaturfeld laBt 
sich weiter mit Hilfe der Saha-Gleichung die Gaszusammensetzung 
und die Dichteverteilung in der Bogensaule berechnen®’, die fiir die 
Bestimmung von 7 ebenfalls bekannt sein miissen. 


Das Geschwindigkeitsfeld des Bogens ist von einem von uns * frither 
schon einmal nach Betrag und Richtung vermessen worden. Dabei 
wurde die Geschwindigkeit in der Bogenachse dadurch bestimmt, daB 
der Bogenstrom kurzzeitig unterbrochen und das Vorwachsen des Bogen- 
kerns von der Kathode her nach Wiedereinschalten des Bogenstromes mit 
einer hochauflésenden Zeitlupe verfolgt wurde. In den AuBenbereichen 
der Bogensdule geschah die Geschwindigkeitsmessung mit Hilfe von 
Kohlestaub, der in den Bogen gewirbelt wurde. Die Staubpartikel 
gliihten im Bogen auf und bei Aufnahmen mit 1/199) sec Belichtungszeit 


2 Marcxker, H.: Z. Physik 136, 119 (1953). 
3 WIENECKE, R.: Z. Physik 146, 39 (1956). 
4 WIENECKE, R.: Z. Physik 143, 128 (1955). 
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erschienen die Bahnen der Kohleteilchen als kurze Striche auf dem Film. 
Aus der Richtung der Bahnen konnte gleichzeitig die Richtung der 
Strémungslinien festgelegt werden. In den Fig. 2 und 3 sind die MeB- 
ergebnisse nochmals wiedergegeben. Fig. 2 zeigt das Stromlinienfeld des 
Bogens, Fig. 3 gibt die Kurven gleichen Geschwindigkeitsbetrages an. 
Zur Kontrolle der fritheren Messungen wurde nochmals die Geschwindig- 
keit fiir den Kernrand mit einer anderen Methode gemessen. Dazu wurde 


~. 


Fig. 2. Stromlinienfeld des Bogens nach Fig. 3. Kurven gleicher Geschwindigkeit nach 
WIENECKE* WIENECKE* 


zwischen der Kathode des Bogens und einer schrég von unten heran- 
gefiihrten feinen Hilfselektrode aus Kohle (Fig. 4) ein Funken erzeugt, 
der im FuBpunkt des Bogenkerns eine kleine St6rung in Form einer 
,,Delle“ hervorrief, die mit der Stro6mung zur Anode wanderte. Die 
, Delle“ war (bei einer Kapazitat von 1,3 uF, einer Ladespannung von 
2,2kV und einer Induktivitat des Funkenkreises von 0,3 uH) hin- 
reichend scharf begrenzt, so daB sie auf ihrem Wege zur Anode gut mit 
einer Zeitlupe (zeitlicher Bildabstand 10 sec) verfolgt werden konnte. 
Aus den Zeitlupenbildern, die sich fiir eine Reproduktion aus Kontrast- 
griinden leider nicht eignen, ergab sich durch Ausmessung in einer ver- 
gréBerten Projektion sofort das Weg-Zeit-Diagramm der Sto6rung. 
Durch graphische Differentiation gelangte man zur Wanderungs- 
geschwindigkeit der Stdérung, die der Strémungsgeschwindigkeit des 
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Plasmas am Kernrand gleichgesetzt wurde. Ein Vergleich mit den 
friiheren Messungen ergab geringfiigige Unterschiede wie in Fig. 5 zu 
sehen ist. Damit war die Bestimmung des Geschwindigkeitsfeldes hin- 
reichend gesichert, so daB fiir die Zahigkeitsbestimmung alle notwendigen 
experimentellen Voraussetzungen vorhanden waren. 


Cm 
Anode 


. m/s 
60 
40 
Hilfe 


iltselektrode 


20 
Kathode 
0 Zz 
5) 0 if 2cm 
Fig. 4. Hilfselektrode zur Erzeugung einer Storung Fig. 5. Stromungsgeschwindigkeit am Rande des 
am Rande des Bogenkerns Bogenkerns --------- nach WIENECKE* und 


gemessen mit der hier beschriebenen Methode 


III. Bestimmung der Zahigkeit 


a) Theoretische Betrachtungen. Ausgangspunkt der theoretischen 
Betrachtungen ist die hydrodynamische Grundgleichung in ihrer all- 
gemeinen Form: 


o =~ gradp + 3atV-R. (1) 


Der Tragheitskraft auf der linken Seite der Gleichung wird das Gleich- 
gewicht gehalten durch den Druckgradienten, die 4uBeren Krafte pro 
Volumeneinheit }, und die Reibungskraft Vt. R ist der Reibungs- 
tensor, der sich wiederum aus zwei Anteilen zusammensetzt5 


iss 68 2 . 
R= 27 oF aa div bv. (2) 
= ist der symmetrische Anteil des Vektorgradienten der Geschwin- 


digkeit » und gibt an, wie sich das Geschwindigkeitsfeld der Fliissigkeit 


5 WeizEL, W.: Lehrbuch der Theoretischen Physik I. Berlin-Géttingen- 
Heidelberg: Springer 1955. 
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deformiert bzw. verzerrt. In Kartesischen Koordinaten ist mit » = (u,v, w) 


e Ou (3 4 Ou 1 (ow Ou 
Cn Ox a ( | re) 
a Me 8 Ou ov 1 (dw ov 
oe aa on ay aie eee ya) 
1 [dw Ou 1 (ow Ov Ow 
2D (5 ug a 2 (3 § 7 Oz 


Der zweite Anteil in Gl. (2) beriicksichtigt die Volumendilatation, wobei 
fiir die Volumenviskositat 4 wie iiblich 


A=3N (4) 
gesetzt wurde. 


Bildet man V- % unter Benutzung von Vektoroperatoren und _ be- 
riicksichtigt, daB 4 nicht konstant sondern ortsabhangig ist, so wird 
aus Gl. (1) 


i =—gradf + §,+roty roty + 27 Av+ 
+ 2 (grady grad) v — 2 grad (y divy). 


(5) 
Fiir konstantes 7 geht Gl. (5) in die ,,normale“ Navier-Stokessche 
Gleichung tiber: | 

= = eradak Bi +14» +-T grad divy. (6) 


Zur Anwendung auf das vorliegende Problem muB die erweiterte Navier- 
Stokessche Gl. (5) tiber das Volumen integriert werden. Es ist jedoch 
einfacher, die Ausgangsbeziehung Gl. (1) direkt zu nehmen: 


fowdr=—fgradpde +f dv+[V-Rdr. (2) 


Die Einzelintegrale dieser Gleichung lassen sich in Oberflachenintegrale 
umformen. 


Unter Beriicksichtigung der Kontinuitatsgleichung fiir den stationaren 
Fall div ov =0 wird: 


fod ax =f o(vgrad) vdr=hev-(v-df), (7a) 


fgradpdt =$pdf. (7b) 


Mit dem GauBschen Satz fiir Tensoren wird: 


hs Ndr = Haj. R= h 2m (aj) — 2 hndivod). (70) 
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Da mae der symmetrische Anteil des Vektorgradienten der Geschwin- 


digkeit v ist, gilt: 


(a. ) = (dj grad)» +4 [df x rot] (7d) 
oder wegen o 2 
(df grad) » = grad (df, -») — [df x rot] (7e) 


(Der Index c an df soll bedeuten, daB bei der Gradientenbildung df 
nicht differenziert wird.) 


(47) = grad (df,-v) — + [df x rot]. (74) 


Mit den unter (7a) bis (7f) gewonnenen Relationen schreibt sich Gl. (7) 


fovlv, df) =—$ pdf +fB.dr +2 J nerad(aj,v) — | 
— $n [df rot] —2 fn divo-df. | 


Sind die 4uBeren Krafte 3, gegeben, so la4Bt sich das Volumenintegral 
iiber 4, im allgemeinen auch in ein Oberflachenintegral umwandeln. 


(8) 


ie r b) Anwendung der Theorie auf das vorliegende Pro- 
| | 7 blem. Die Gl. (8) mu8 nun auf die Lichtbogensdule 

angewandt werden. Dazu werden Zylinderkoordina- 

i ten 7, y, 2 so eingefiihrt, da das Koordinatensystem 
bul} ' seinen Ursprung in der Kathodenoberflache hat und 
Gey z, die z-Achse mit der Bogenachse zusammenfallt. Infolge 
SS! Z, der Rotationssymmetrie hat die Geschwindigkeit » 
Hey nur die Komponenten 


=b,=1]0 ar = 0, =| SP siia. 
ae “=, = \b)¢os 4. 7 un y= ,=|vpsing. (0) 
Der Winkel « zwischen Str6mungsrichtung und z-Rich- 
tung kann dem Strémungslinienfeld (Fig. 2) entnommen 
werden. Alle Ableitungen nach m in Gl. (8) ver- 


Fig. 6. Integra. SChwinden. Das vektorielle Flachenelement df hat fiir 
tionszylinder“ und Rotationsflachen ebenfalls nur die beiden Kompo- 
Isothermen 
nenten d/, und df,. 


In die Sadule des Lichtbogens werden fiir die Auswertung Zylinder 
gelegt (Fig. 6), die konzentrisch zur Bogenachse sind. Die Integration 
erstreckt sich dann tiber die beiden kreisférmigen Deckplatten (,,Deckel‘‘ 
und ,,Boden‘‘) und die Mantelflache des jeweiligen Zylinders. Zur Aus- 
fiihrung der Integration wird die Gl. (8) in Komponenten geschrieben: 
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z-Komponente 
fowwdf,+vdt,) = —fedi.+2 [n(Zat,+ 2 ap) 4 
+ [8.47 fulZ oe) dt, (8a) 


Ou 1 dru 
} ~ 4 fulZ a 5) ate» 
v-Komponente 


fevwdt, +odp) = — feat +2 [nfo (Sar. 5, at) 4 
+ [Bade tfn(S — Sar, ee) 
sf alge + Sela. 


Fir die Auswertung geniigt es, die z-Komponente heranzuziehen. FaBt 
man Gl. (8a) zusammen, so wird: 


devs pests pioae Jnl; fe ee ate 
cape feet pal pe 


Der Index D, B soll angeben, daB das Integral iiber den ,,Deckel‘‘ des 
jeweiligen Zylinders mit positivem Vorzeichen zu bilden und davon das 
entsprechende Integral tiber den ,,Boden“ abzuziehen ist. Der Index MW 
gibt an, daB die Integration iiber den Zylindermantel ausgefiihrt werden 
muB. 


(8c) 


Als auBere Kraft kommt nur die Lorentz-Kraft [7 x8] in Betracht, 
die im betrachteten Gebiet der Bogensdule praktisch nur eine v-Kompo- 
nente hat und daher hier vernachlassigt werden kann. AuBerdem ist 
in der Bogensaule auch das Integral { pd fz, das mit verschiedenen Vor- 
zeichen tiber ,,Deckel‘ und ,,Boden“ des Zylinders zu erstrecken ist, 
nach MAECKER? fast Null und braucht ebenfalls nicht beriicksichtigt 
za werden. Eine erste Abschatzung zeigt weiter, daB die Differenz der 
Integrale 

ie al, ghana 5 7 a I 
3 Oz 3° 4 ie Oz 3 4” OF a 


D 


klein ist gegeniiber den tibrigen Termen der Gl. (8c). Sie wird daher 
zunachst vernachlassigt und spater durch einen Iterationsschritt be- 
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riicksichtigt. Es bleibt dann mit dj,=2a7dr und djf,=2a7rdz. 
20 utr dr — 227 [ wode=2nr [ (4 Haz (10) 
e 5 e \ Ge or : 
D,B M M 


Da die Isothermen des Bogens fast mit den Zylindermanteln zusammen- 
fallen (vgl. Fig. 6), kann 7, das nur von der Temperatur abhangt, in 
guter Naherung vor das Integral gezogen werden. Gl. (10) geht dann 


iiber in: 
th 22 


fkle@)p az (ou)p}rdr—r f quvdz 
m(t(T))= 2 z et . (11) 


{P+ ae 
i Oz Or 


ay 


Zur Integration der Gl. (11) wurden in die Bogensdule drei , ,Zylindere 
scharen‘‘ der Héhe z, — z, =4z =0,5 cm gelegt, die ihren ,,Deckel“ bzw. 
Boden“ bei z=1; 1,5; 2 und 2,5 cm hatten. Die Radien der Zylinder 
wurden in 9 bis 13 Stufen um jeweils Ay =0,05 cm variiert (s. Fig. 6). 


Die Integration iiber den Radius kann entweder so durchgefiihrt 
werden, da8 tatsdchlich von Null bis 7 integriert wird. Man kann aber 
auch bilden: 


fowrdr+ fowrdr=—. (12) 
0 7 


Dabei ist R der RiickstoB auf die Kathode, welcher von MAECKER (siehe 
oben) gemessen wurde. Man kann dann schreiben: 


r co 
fowrdr= = — | outrdr. (13) 
0 Yr 


Auf diese Weise la8t sich das Integral der linken Seite von Gl. (13) 
wesentlich genauer bestimmen, da die Geschwindigkeiten in den auBeren 
Bogenbereichen mit kleinerer Streuung gemessen werden konnten. In 
der Differenz der Integrale iiber ,,Deckel‘‘ und ,,Boden“ fallt auBerdem 
das Glied R/2z heraus. Es wird damit aus Gl. (11) 


[iow — (ov) p} rar —r fowvas 
m (v(T)) = +—_____ e: (14) 
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Fiir die praktische Berechnung braucht auBer den Geschwindigkeits- 
komponenten u(r, z) und v(r, z) nur die Dichte o(7, 2) bekannt zu sein, 
die von WIENECKE® auf Grund der Temperaturmessung von MAECKER? 
bereits angegeben worden ist. 

ou Ou. Ov eae Ou 
O2 BV Cia Aor Oz 
geschah auf graphischem Wege. Das Ergebnis der Auswertung ist in 
Fig. 7 wiedergegeben. Da 
die Isothermen nicht genau 
parallel zu den Mantel- 40 
flachen der Zylinder liegen,  *7” 
wurden die einzelnen 1- 
Werte bei festgelegtem Ra- 
dius y und Hohe z, — z, des 
jeweiligen Zylinders der 
Isotherme zugeordnet, die of 
etwa die Mantellinie bei a 
(z, +2,)/2 schneidet. Aus S 
der Fig. 6 ist ersichtlich, = 
daB bei Zylindern mit gro- 

Bem z die Isothermen leid- 

lich auf den Mantelflachen 
liegen, wahrend bei Zylin- 

dern mit kleinem z Tempe- 
raturunterschiede auf den 
Mantelflachen auftreten, 
die aber im Hochstfall bei 


Die Bildung der Differentialquotienten 


70 


y 3 6 7 6 g 


2,=0,5cem 500° K betra- 
gen. Man sieht aus Fig. 7, 
daB 4 stark mit der Tem- 
peratur variiert. Jede der 
drei ,,Zylinderscharen“ er- 
gab eine Kurve 7 (t(Z)). 


Fig. 7. Zahigkeit als Funktion der Temperatur. a O MeB- 

punkte der Zylinderschar mit dem ,,Boden“ bei z;=1cm und 

dem ,,Deckel‘‘ bei z2=1,5cm. b A MeBpunkte der Zylinder- 

schar mit z=2,=1,5cm, z=z,=2cm. c 1) MeBpunkte der 

Zylinderschar mit z= z,=2cm. Durchgezogene Kurve: Mittel- 

werte von a, b, c. — Gestrichelte Kurve: Zahigkeit berechnet 
nach der Gaskinetik 


Diese fallen — fiir die bei Zahigkeitsmessungen vorliegenden Verhalt- 
nisse — recht gut zusammen, obwohl die Strémungsverhdaltnisse in 
den verschiedenen Héhen z recht unterschiedlich sind. 


Mit Hilfe der so erzielten ersten Naherungsbestimmung fiir 7, ist 
es nun méglich 7, in zweiter Naherung unter Beriicksichtigung des bisher 


vernachlassigten Terms 


Oru 


( ou Daal 
1 3 OF 3 4 
D 


zu bestimmen. 


4 Ou 21 Orv 
Jat. fal Oz 3 4 Or at, 
B 
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Es wird nach Gl. (8e): 


fiers = eonparl aaa oot 
Ne («(Z)) =~ = Bo 
Start 7 
sift Val 5 ge ae spe = a 
0 
+3 a 


Die Berechnung des Korrekturgliedes liefert fiir 7, nur eine Abweichung 
von héchstens 4% gegeniiber 7,. Diese Korrektur ist in Fig. 7 bereits 
beriicksichtigt worden. 


c) Bestimmung von y nach der Gaskinetik. Um das experimentelle 
Resultat mit theoretischen Werten vergleichen zu kénnen, wurde 7 nach 
der Kinetischen Gastheorie berechnet. Diese liefert fiir die Zahigkeit 
eines Gasgemisches aus 7 Komponenten 


N= Denm,e; A; (16) 


(n, = Teilchendichte; m;—= Masse; c; = mittlere thermische Geschwin- 
digkeit ; 2; = mittlere freie Weglange). Fiir den Kehrwert der mittleren 
freien Weglange der 7-ten Teilchensorte gilt nach EUCKEN® 


a = Dit phn) me Osal/ t+ 5 ; 


Q,; = Wirkungsquerschnitt der Teilchensorte k gegen 7. Der Faktor 
(1—44,,) beriicksichtigt die Persistenz mit 


Dg SNC LD 
ki m, + m; : 


Das Bogengas setzt sich nach MAECKER aus Luft mit 30% Kohlenstoff 
zusammen. 

Es treten daher folgende Teilchensorten im Bogengas auf: 

A.’ Molektiley'Cj5“N,)°O, COW NOW EN, 

2Atome C, Nye 

3. Tonén G5 Nt, Oe 

4. Elektronen. 


6 EuckEN, A.: Lehrbuch der Chemischen Physik, Bd. II. Leipzig 1950. 
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Da alle Molekiile bzw. Atome und Ionen etwa gleiche Masse unter- 
einander haben, kann man alle Teilchen einer Art (Molekiile m, Atome a, 
Ionenz) durch gleiche Wirkungsquerschnitte und (mittlere) Massen 
charakterisieren. Die Zusammensetzung des Gases in Abhiangigkeit von 
der Temperatur konnte von WIENECKE® tibernommen werden. 

Fiir die Wirkungsquerschnitte wurden nach BuRHORN? folgende 
Werte benutzt: 

Opa = 8 408° ore 
Coa =7,4-107%8 
OC} =20.A0% 
Cas 14 tr 
eg = tae 


Cn =2:40°% 
On: = HF In A= Gvosdover- Querschnitt. 


Die kinetisch berechneten Werte sind in Fig. 7 durch eine gestrichelte 
Kurve dargestellt. Qualitativ stimmt die berechnete mit der gemessenen 
Zahigkeit gut iiberein.. Die kinetisch berechnete Kurve (7) verlauft 
jedoch systematisch unter der gemittelten MeBkurve. Dies deutet még- 
’ jicherweise — wie auch BURHORN’ vermutet — darauf hin, daB die 
Wirkungsquerschnitte der Neutralteilchen untereinander kleiner sind als 
oben angenommen. 


Wir danken Herrn Professor Dr. W. LocHTE-HOLTGREVEN fiir sein Interesse 
an der Arbeit und die Bereitstellung der Institutsmittel. 


? Burnworn, F.: Z. Physik 155, 42 (1959). 
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Aus dem Institut fiir Reaktorwerkstoffe, Kernforschungsanlage Jiilich 
und dem Centre d’Etudes de l’Energie Nucléaire, Mol, Belgien 


Die direkte Messung von Stapelfehlerenergien 


Von 
R. StemMs*, P. DELAVIGNETTE** und S. AMELINCKX** 


Mit 21 Figuren im Text 
(Eingegangen am 19. Juli 1961) 


Different methods for determining stacking fault energies from dislocation con- 
figurations observed in the electron microscope are discussed. Configurations 
discussed are simple, threefold, and fourfold ribbons, arrays of many parallel 
ribbons, and dislocation nodes. The latter are treated taking the mutual inter+ 
action of the partials approximately into account. Results are given for measure- 
ments in graphite, MoS,, AIN, and talc. 


1. Einleitung 


Die Stapelfehlerenergie ist eine GréBe, die weder experimentell noch 
rein theoretisch leicht zu bestimmen ist. In letzter Zeit sind jedoch, 
Dank der Moglichkeit, Versetzungsanordnungen im Detail im Elek- 
tronenmikroskop zu beobachten, Verfahren entwickelt worden, die eine 
Ermittlung der Stapelfehlerenergie aus geometrischen Daten gestatten. 
Es ist das Ziel dieser Arbeit, diese Verfahren zu beschreiben und ihre 
Giite durch Anwendung auf beobachtete Anordnungen im Graphit, 
Molybdansulfid, Talk und Aluminiumnitrid zu erproben. 


Im folgenden wird eine Anzahl dafiir geeigneter geometrischer Struk- 
turen untersucht und ihre Anwendung an beobachteten Beispielen 
erlautert. 


Bei Versetzungen in der hexagonalen Basisebene, deren Burgers- 
Vektoren ebenfalls in dieser Ebene liegen, ist man in der gliicklichen 
Lage, die Rechnungen wie im isotropen Material mit zwei elastischen 
Moduln durchfiihren zu kénnen, die dem Schubmodul w und der GréBe 
u/1—y im isotropen Material entsprechen (vy = Querkontraktionszahl). 

Im anisotropen Material laBt sich das Spannungsfeld o;, einer ge- 
raden Versetzungslinie mit Hilfe von zwei Funktionen F und @ dar- 
stellen (vgl. fiir das folgende SEEGER und ScHéck?). Es gilt fiir eine 

* Jiilich, 

RSMO), 

1 Srecer, A., u. G. ScHdck: Acta metallurgica 1, 519 (1953). 
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parallel zur x-Achse liegende Versetzung 


, erty, 2) Gate Oe ee 
yy a2? ae dydz ’ ae 

a@ RO} 

gaa ig Do Bie 


Damit werden die Gleichgewichtsbedingungen automatisch erfiillt. Die 
Funktionen Ff und @ miissen den Kompatibilitatsbedingungen geniigen. 
Mit dem Ansatz F = A(a) oitytians 


OC = 10 Ba) eer 


erhalt man als Lésbarkeitsbedingung eine Gleichung 6. Grades in x, 
die jedoch fiir Versetzungen in der hexagonalen Basisebene in eine 
quadratische und eine lineare Gleichung fiir x? aufspaltet. Die Glei- 
chungen fiir F und @ sind in diesem Fall separiert und die Stufen- und 
Schraubenanteile der Versetzungen kénnen unabhangig voneinander 
behandelt werden. Es ergibt sich fiir die Spannungen in der Ebene, in 
der die Versetzung liegt, 


Gee 1 by a 1 by 
er <Oti oy ey! pie tae 
mit Sha ” ” K F ed 
Ky = (a + x2), a= Sig Sou: 
11 


Dabei sind die s;, die elastischen Koeffizienten, die sich in folgendem 
Schema schreiben lassen: 


Si pon Sia" O 0) 0) 
S 0 6) 0) : 
ss Rn ae mit Sgg = 2(S1, — Sy2)- 
Sa, O 
S66 


i (b,, b,, 0) ist der Burgers-Vektor der Versetzung. 

Die S;, sind gegeben durch S;, =s,, $1; —$;1 S,1- Die %;' schlieBlich 
sind die Imaginarteile der Lésungen x, =, tix’ und x= -+ix, der 
Gleichung 

Seox* + (2S23 + Sax)? + S33 = (%;, > 0). 


Den Gleichungen fiir o,, und o,, entsprechen im isotropen Material die 
Gleichungen 


ad by Sales by 
Vian oe rane Curae mas aac 
211—v)a y 2% Y 


a5* 
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Fiir Versetzungen in der hexagonalen Basisebene kénnen wir also einen 
,, Schubmodul‘‘ ~ und eine ,,Querkontraktionszahl” einfiihren durch 


ask elas M gh eet 
aie eh aa Ree 9 eke 
2 1 2 


Mit den Daten fiir Graphit von Bowman und KRUMHANSL?: 
Cpe 2 3 AG mhyncinan 
Cr 13.408 dy ncem 
Cyg = 0,25.+ Cy 

ergibt sich unter Verwendung der Umrechnungsformeln 


1 1 2, 
Si = UR Ss = : 
Ca “66 Cry — “12 


fe == 32 AO Cy ent a 


. 


In den folgenden Rechnungen benutzen wir die Abkiirzungen yu und ». 
Fiir numerische Berechnungen wird fiir ~ der aus den elastischen Kon- 
stanten folgende Wert verwendet. Der Wert von y wird aus unseren 
Messungen ermittelt werden. 


Zur Auswertung werden die fiir das unendlich ausgedehnte Material 
giiltigen Ausdriicke fiir die Kraft zwischen Versetzungen benutzt. Eine 
Beriicksichtigung der endlichen Schichtdicke fiihrt zu dem Ergebnis, 
daB z.B. bei Graphit Abweichungen von der fiir das unendliche Material 
giiltigen Formel auftreten, wenn der Abstand der betrachteten Ver- 
setzungen mehr als zehnmal so groB ist wie ihr Abstand von der Ober- 
flache. 


2. Messung an isolierten, einfach aufgespaltenen Versetzungen 


Spaltet eine vollstandige Versetzung in zwei Teilversetzungen auf, 
so wird deren Abstand d durch die AbstoBung zwischen den Teilverset- 
zungen und die Anziehung durch den Stapelfehler bedingt: 


d = dy (1 5 ny 008 20). (1) 


Dabei ist ® der Winkel zwischen dem Gesamt-Burgers-Vektor und der 
Richtung der Versetzung; » ist die Querkontraktionszahl und d, die 
Breite einer 45°-Versetzung. Die Stapelfehlerenergie y ist 


ub 2—yY 
= ee (2) 


8udy 1—v’ 


2 Bowman, J.C., u. J.A. KRumHANSL: J. Phys. Chem. Solids 6, 367 (1958). 
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wobei ww der Schubmodul und 6 der Burgers-Vektor der Teilversetzungen 
ist. Falls w nicht bekannt ist, kann nur das Verhaltnis y/w bestimmt 
werden. 

Die extremen Werte von d werden bei Winkeln ® =0 und @ =90° 
erreicht: 


d(® —0°) = = (2 — 3») 


d(® = 90° = — (2+1) 


mit 
Pee 
2 (1 —v)~ 


Fiir die hier untersuchten Materialien liegt der y-Wert bei etwa 1/3. 


Die extremen Werte von dy/a sind dann 1/4 fiir ® =0 bzw. 7/12 fiir 
@ —90°. Die Abstande unterscheiden sich also in den extremen Fallen 
etwa um einen Faktor 2. 


Die Auswertung dieser Formeln zur Bestimmung von y und » ge- 
schah folgendermaBen: 


a) Bestimmung von ® und 6. Zur Ermittlung von @ ist es nétig, 
die Burgers-Vektoren der Teilversetzungen zu bestimmen. Dazu wird 
die Tatsache benutzt, da der Kontrast verschwindet, falls g-b=0 
(dabei ist q der Laue-Vektor des Reflexes, der fiir den Kontrast verant- 
wortlich ist). 

Die Probe wird geneigt bis der Kontrast der interessierenden Teil- 
versetzung verschwindet. wahrend die anderen Versetzungen sichtbar 
bleiben. Ohne Anderung der Orientierung der Probe wird dann ein 
Feinbereichsbeugungsbild von der Nachbarschaft der Versetzung auf- 
genommen, fiir das ein Gebiet nicht zu nahe an einer Extinktionskontur 
ausgewahlt wird. 

Im Beugungsbild wird ein Punkt intensiver sein als die anderen; 
dieser stammt von dem Bragg-Reflex, der fiir den Kontrast verantwort- 
lich ist. Damit ist gq bestimmt. Dies gilt natiirlich nur, wenn ein einziger 
Reflex fiir den Kontrast verantwortlich ist. 

Im allgemeinen sind zwei zu Extinktionen fiihrende Reflexe ndtig, 
um die Richtung des Burgers-Vektors als Schnittlinie der beiden Ebenen 
zu bestimmen. Da man jedoch wei, daB in Schichtstrukturen, wie z. B. 
in Graphit, die Gleitebene parallel zur Spaltebene ist, die ebenfalls die 
Ebene der Folie darstellt, geniigt die Kenntnis einer weiteren Ebene, in 
der der Burgers-Vektor liegt. Es ist klar, daB der Betrag des Vektors 
auf diese Weise nicht bestimmt werden kann. Falls die Kristallstruktur 
bekannt ist, kann man jedoch den Betrag erraten. 

Z. Physik. Bd. 165 35a 
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Die Fig. 1 bringt ein Beispiel fiir eine solche Bestimmung der Burgers- 
Vektoren aller Teilversetzungen eines hexagonalen Netzwerks. Die 
Figur zeigt vier verschiedene Kontraste desselben Gebietes; a) zeigt 


Fig.1a—d. Hexagonales Netzwerk unter verschiedenen Kontrastbedingungen. a Stapelfehlerkontrast; 
b, c, d Dasselbe Gebiet in solchen Probenorientierungen, daB der Kontrast jeweils einer Teilversetzungsart 
verschwindet. Die eingesetzten Photos zeigen die entsprechenden Beugungsbilder mit den 
Beugungsvektoren g,, G2 und gy 


den Stapelfehlerkontrast, in b), c) und d) verschwinden nacheinander 


die Kontraste je einer Teilversetzungsart. Die Vektoren M1, G2 und gz 


sind auf den eingesetzten Photos der entsprechenden Beugungsbilder 
angegeben. 
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b) Messung von dy, y und v. Nach (1) tragt man das gemessene d 
gegen cos 2® auf. Der Schnittpunkt dieser Geraden mit der d-Achse 


Fig. 2. Gekrimmtes Versetzungsband in Graphit. Gemessen wurde die Breite d als Funktion des Winkels ® 

c zwischen dem Gesamt-Burgers-Vektor und der Richtung des Bandes. Die eingesetzten Bilder stellen ver- 

groBerte Ausschnittsphotos dar, die im Mittelpunkt des Bildschirms aufgenommen wurden. Man erkennt 

die allmahliche Anderung der Breite mit der Orientierung. Der Gesamt-Burgers-Vektor des Bandes ist 
angegeben 


ergibt dy und die Steigung m der Geraden liefert »y =2m/(2—m). Aus 
Gl. (2) folgt dann y/u bzw. y. Man muB einige Vorsicht walten lassen, 
um verlaBliche Resultate zu bekommen. Die spharische Aberration 


ay 
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des Mikroskops macht es erforderlich, daB Messungen nur in der Mitte 
der Photographie gemacht werden. Weiterhin sollte man die seitliche 
Verschiebung des Versetzungsbildes relativ zur wirklichen Lage der 
Versetzungslinie beriicksichtigen. 

Eine einfache Methode, die alle diese Schwierigkeiten vermeidet, 
besteht darin, ein langes, etwas gebogenes Band zu benutzen und die 
Breite verschiedener seiner Teilabschnitte zu messen. Es wird immer 
dafiir gesorgt, daB an dem jeweiligen Teilabschnitt dieselben Kontrast- 
bedingungen herrschen: Der von der Verschiebung des Bildes herrtih- 
rende Fehler beeinflu8t dann nur d, und nicht v. Die Benutzung eines 


din tom 


=i QS 0 405 cos2D +7 


+ Versetzungshand I 
© Versefzungshand I 


Fig. 3. Die Breite d von Versetzungsbandern in Graphit als Funktion von cos2® 


langen, gebogenen Versetzungsbandes ist auch deshalb vorteilhaft, weil 
dann nur eine einzige Bestimmung des Burgers-Vektors fiir eine groBe 
Anzahl von Beobachtungen ndotig ist. 


c) Beobachtungen. In Graphit, Molybdansulfid und Aluminium- 
nitrid wird eine Dissoziation in Teilversetzungen beobachtet; das eben 
erwahnte Verfahren ist hier also anwendbar. 

Fig. 2 zeigt z.B. ein gekriimmtes Versetzungsband in Graphit. Der 
untere Teil der Abbildung enthalt Ausschnitte, die an verschiedenen 
Stellen des Bandes, alle mit derselben VergréBerung, aufgenommen 
wurden. Die allmahliche Anderung der Breite ist deutlich erkennbar. 

Die Ergebnisse der Auswertung an diesem und weiteren Bandern 
sind in Fig. 3 dargestellt. Man sieht, daB8 die Beziehung (1) in guter 
Naherung erfiillt ist. Die Werte der Konstanten sind dj =107-> cm und 
vy =0,24 +0,04. Daraus folgt die Stapelfehlerenergie nach Gl. (2): 


vi =1,85 :-40 "cm, » =0,58erg/cm?®, 


In Molybdansulfid ist die Situation komplizierter. Hier kommen nam- 
lich drei Arten von Versetzungen vor. Eine dissoziiert gar nicht. Die 
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beiden anderen dissoziieren in zwei Teilversetzungen vom Shockley-Typ 
(zur Definition des Shockley-Typs vgl. z.B. *), wegen der verschiedenen 
Stapelfehlerenergien sind die Abstande jedoch verschieden. In einem 
Fall ist die Stapelfehlerenergie so klein, da8 keine geniigend isolierten 
Bander gefunden werden, an denen y hatte bestimmt werden kénnen. 
Im Abschnitt 6 wird jedoch die Stapelfehlerenergie aus einer Anordnung 


Fig.4a u. b. Gekriimmte Versetzungsbander in MoS, (a) und AIN (b), an denen die Abhangigkeit der 
Breite d vom Winkel ® gemessen wurde. Bei a war die Anderung der Breite des Bandes unmeBbar klein 


paralleler Versetzungsbander ermittelt. Im anderen Fall hat die Stapel- 
fehlerenergie einen mittleren Wert. Die Beobachtungen wurden auf 
dieselbe Weise wie fiir Graphit durchgefiihrt und Fig. 4a zeigt, daB die 
Bandbreite fiir alle Orientierungen praktisch konstant ist (dy) =0,066 - 
10-4cm). Das y ist also sehr klein (v<0,2). Fiir das Verhaltnis y/u 
ergibt sich y/u =3,8 - 10712 cm. 

Fig. 4b zeigt einige gekriimmte Versetzungsbander in Aluminium- 
nitrid. Aus der Anderung der Breite mit der Orientierung wurde » 


3 SEEGER, A.: Handbuch der Physik, Bd. VII/1. Berlin-G6ottingen-Heidelberg: 
Springer 1955. 
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bestimmt. Es ergab sich 0,3<v<0,5. Die Messung liefert nur einen 
Naherungswert, da der Bereich der vorkommenden ®-Werte verhaltnis- 
mabig klein ist und die Bander nicht gut isoliert sind. Fiir das Verhaltnis 
ylu ergibt sich y/u~9,5-10-%cm. Weiterhin wurde die Breite der 


an 


Fig. 5. Ausgedehnte Versetzungen in AIN, an denen zur Bestimmung der Stapelfehlerenergie die Breite d 
gemessen wurde 


Bander in Fig. 5 gemessen und daraus ebenso wie vorher y/u bestimmt; 
man findet 3,4-10¥%cm<y/u<10,3 -10°%cm (d=0,05 - 10-4 cm), je 
nachdem, ob es sich um Stufen- oder Schraubenversetzungen handelt. 


3. Messung an dreifachen Bandern 


Es wurde gezeigt, da8 in Graphit zwei einfach aufgespaltene Ver- 
setzungen zu einem stabilen dreifachen ,,Band“ (ribbon) zusammen- 
laufen kénnen‘*, dessen drei Teilversetzungen denselben Burgers-Vektor 


4 AMELINCKX, S., u. P, DELAVIGNETTE: J. Appl. Phys. 31, 2126 (1960). 
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t Fig. 6, aus der man auch entnehmen 
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lieren, d.h., parallele Burgers-Vektoren besitzen. Dasselbe Verhalten 


stellt man in Fig. 1 fest. 
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Einige Bander sind symmetrisch (A), andere unsymmetrisch (B) 


d 


wie z.B. in Fig. 7. Es kommen also zwei Typen solcher Bander vor. In 


Fig, 7. Dreifache Bander in Stapelfehlerkontrast, 4 Dreifache Bander mit zwei gleichartigen Stapelfehlern. 
B Dreifaches Band mit zwei verschiedenen Stapelfehlern. 


der folgenden Behandlung werden wir die Burgers-Vektoren in An- 
lehnung an Fig. 8 kennzeichnen. 


Das symmetrische Band entsteht aus der Verschmelzung eines 
Bandes mit dem Burgers-Vektor (Ao+o8B) und eines Bandes mit 
dem Vektor (oC + Ao). Die Reaktion kann folgendermaBen formuliert 
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werden: 


(Ao +oB)+(6C +Ao)s[Ao+ (6B +00) +40] 
+(40+Ao+Ao). 


In Fig. 9a ist ein Modell der Struktur dieses dreifachen Bandes darge- 
stellt. Es ist klar, daB die zwei Teilbainder in benachbarten Gitter- 


Fig. 8. a Schematische Darstellung der Graphitstruktur in Projektion auf die hexagonale Ebene, mit 

Angabe der Burgers-Vektoren. b Bezugssystem zur Kennzeichnung der Burgers-Vektoren. Die vollkom- 

menen Versetzungen haben Burgers-Vektoren AB, AC, AD; sie kénnen aufspalten nach dem Schema: 
AB->Ao+oB 


Fig. 9a—c. Modelle fiir die in Graphit beobachteten dreifachen Versetzungsbander. Die Querschnitte zeigen 

die Aufeinanderfolge der Schichten (vgl. Fig. 8). a Querschnitt des symmetrischen Bandes. b Querschnitt 

des unsymmetrischen Bandes. c Projektion auf die hexagonale Ebene mit Angabe der benutzten 
Bezeichnungsweise 


ebenen liegen oder in Gitterebenen, deren Abstand ein ungeradzahliges 
Vielfaches des Abstandes benachbarter Gitterebenen ist. 
Das asymmetrische Band entsteht durch die Reaktion 
(Cot+oB)+(Ao+oB)>[(Co+Ao)+oB+oB] 
>(B+oB+oB). 
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Fig. 9b zeigt einen Querschnitt durch ein solches Band. Die beiden 
Stapelfehler liegen in diesem Fall in Ebenen, deren Abstand ein ganz- 
zahliges Vielfaches des Abstandes benachbarter Ebenen ist. Zur Bildung 
eines Bandes dieses Typs ist ein ,,Uberkreuzen“ nétig. Fig. 7 zeigt bei 
B ein Beispiel. 

In beiden Fallen sind die Stapelfehler auf den beiden Seiten des 
Bandes verschiedenartig; das spiegelt sich auch in der Verschiedenheit 
des Streukontrastes wieder. Fiir das symmetrische Band haben die 
beiden Stapelfehler jedoch dieselbe Energie, da sie, bis auf eine Symmetrie- 
operation, aquivalent sind. Im asymmetrischen Band enthalt der eine 
Stapelfehler zwei Verletzungen der Stapelfolge, der andere dagegen vier, 
wie man aus dem Querschnitt in Fig. 9b sieht. Das ist der Grund fiir 
die Asymmetrie. 

Mit der in Fig. 9c erlauterten Schreibweise kann man leicht die 
Gleichgewichtsbedingungen fiir ein dreifaches Band angeben. Man setzt 


die Krafte auf jede Versetzung gleich null und erhalt 7 
1 ees ; 
A(t bz) V1» (3) 

1 Se 
A(- 4+ )=n. (4) 

4 a) otice 

(--<)=n Y2> (5) 
We A =asin? ® + Bcos?@, (6) 
a=ub/2n(i—»), B=pb 2x. (7) 


Gl. (5) ist eine Linearkombination der Gln. (3) und (4). Die Lésung des 
Gleichungssystems ist 


x =3A/[2r— 72) +8], (8) 
| y=34l[(27.— 1) +8] ) 

mit 5 % 
g= vi +78 —nYe- (10) 


Im symmetrischen Fall (y; =y, =y) ergibt sich x =y =3A/2y und die 
Gesamtbreite 


WS TS Sa (11) 


Man kann den Ausdruck (11) etwas umformen, um die Ahnlichkeit mit 
dem einfachen Band beziiglich der Abhingigkeit d(®) zu betonen. Es 
ergibt sich 


wobei 
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Auch im unsymmetrischen Fall ist die durch Gl. (1) gegebene funktio- 
nelle Abhangigkeit noch giiltig, nur ist w, jetzt gegeben durch 


BES hs 
pees 2 
4m 1-—¥» 


SEs Vals 


wobei 
V+ Vet 28 
4V1¥2— VE— VET (M+ Me) 8 - 


Fir y,) =y2.=y wird f(y, y2) =1/y. 
Speziell fiir 


Hy, 2) == 


®=0 folgt w=3B/y (12) 
und fiir 


P = 90° w =3a/y. (13) 


Da die Breite dreifacher Bander gréBer und daher genauer meBbar ist, 
kann in diesem Fall die Stapelfehlerenergie y genauer bestimmt werden. 
Weiterhin stdrt hier die Bildverschiebung nicht, da wegen der Gleich- 
heit der drei Burgers-Vektoren die Verschiebung fiir die drei Teilver- 
setzungen gleich ist und daher die Breite nicht beeinflu8t. Speziell fiir 
die dreifachen Bander der Fig. 1 ist w=0,75-10°*cm und ®=60°. 
Damit ergibt sich y/u=1,6-107%cm, d.h. y =0,5 erg/cm?. 

Das Verhaltnis der Breiten dreifacher und einfacher Bander des- 
selben Charakters hangt nur von y ab. Daraus kann man also auch y 
bestimmen : 


w 12 oe ee 
stage fiir Stufenbander , (14) 
w _ 12—%) tar Schraubenbander. (15) 
d 2—3v 


In Fig. 6 und 7 sind sowohl dreifache als auch einfache Schraubenbander 
zu sehen. Das Verhialtnis ihrer Breiten betragt unter Beriicksichtigung 
der Bildverschiebung w/d~7. Damit ergibt sich aus Gl. (15) » 0,22 
in Ubereinstimmung mit dem Wert aus § 2c. 

Im asymmetrischen Fall kann das Verhaltnis der Stapelfehlerenergien 
der beiden Teile des Bandes als eine Funktion von r =y/x ausgedriickt 
werden. Es ergibt sich aus Gl. (3) und (4) 

Me 2 HIE eH) : (16) 
Vo 2r+1 
Bei dem Band B in Fig. 7 ist naherungsweise y =2, womit sich y,/y, =8/5 
ergibt. 
4. Messung an vierfachen Bandern 

Es ist schon frither gezeigt worden, da Versetzungen in Talk in vier 
Teilversetzungen aufspalten. In Fig. 10a ist ein Modell fiir solch ein 
Band dargestellt. Ubernachste Teilversetzungen haben denselben 
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Burgers-Vektor. Dieses Modell wurde durch Kontrasteffekte verifi- 
ziert®, A priori mu8 man mit drei Stapelfehlern verschiedener Energien 
V1, 2 und y; rechnen. Die Gleichgewichtsbedingungen, die man erhalt, 


Fig. 10. a Modell fiir die in Talk beobachteten vierfachen Versetzungsbander. b Modell fiir die in 
Aluminiumoxyd zu erwartenden vierfachen Versetzungsbander 


indem man die Kraft auf jede Versetzung gleich null setzt, lauten: 


1 1 1 

By Gadhia esa a WA 

1 1 1 ; 
Soe > eT ae Hie aeamiahe (18) 

1 

BU ae Cl +n— 12 =0, (19) 

1 1 1 
— B+ gee pee 20 

Dabei sind die folgenden Abkiirzungen benutzt worden 

B=—3(a +f) +4(%—f)cos2®, (21) 
C =B cos?(® — 30°) + a sin? (® — 30°), (22) 
D =8 cos?(® + 30°) + a sin?(® + 30°). (23) 


5 AMELINCKX, S., u. P. DELAVIGNETTE: Phil. Mag. 5, 533 (1960). 


= 
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Wenn @ bekannt ist, kann man mit Hilfe der Gln. (17) bis (23) aus den 
gemessenen x, diey; bestimmen. Auf diese Weise erhalt man aus Messun- 


ee, Ne NS 


4 


Ne 


Fig. 11. Vierfache Versetzungsbander in Talk. Man erkennt die vier Teilversetzungen 


gen an mehreren Bandern in Talk den Wert 3 - 107 cm< * <6-107%cm 


i . 
_ (fiir alle 7). Vierfache Bander sieht man z.B. in Fig. 11. Einzelheiten 
sind an anderer Stelle veréffentlicht worden‘. 


6 AMELINCKX, S., u. P. DELAVIGNETTE: J. Appl. Phys. 32, 341 (1961). 
Z. Physik. Bd. 165 36 


es 
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In Aluminiumoxyd? und 4hnlichen Strukturen® sind vierfache 
Bander mit Burgers-Vektoren wie in Fig. 10b zu erwarten. Bis jetzt 
sind noch keine Beobachtungen verfiigbar. Die Gleichgewichtsbe- 
dingungen fiir ein solches Band sind den fiir Talk erhaltenen recht 
ahnlich. Sie lauten in diesem Fall: 


A By Cues 
is Se 
an ae 3 
A D 
ve v1 a x = x X, es x a 0 
1 2 1 3 1 
B A G 
Gea on a aes = 
Xo Vy — *%4y X3 — Xo 
(oe 
Ng NXg — Ay Mgt Xo 
wobei 
A, =«sin ® sin (® — 60°) + B cos B® cos (P — 60°) , 


B, =asin? B + B cos? ® 
C, =asin Bcos (® — 30°) — B cos Psin (B® — 30°) 
D, = «sin (® — 60°) cos (® — 30°) — B cos (® — 60°) sin (® — 30°). 


In derselben Weise wie oben kénnen die y; aus den beobachteten x; 
und @ abgeleitet werden. 


5. Messungen an einer Folge von Bandern 


In manchen Fallen war es nicht méglich, ein geniigend gut isoliertes 
Band fiir die Messung der Bandbreite zu finden. Dann muB die An- 
wesenheit der benachbarten Bander beriicksichtigt werden. Dies ist 
leicht durchfiihrbar fiir eine Folge paralleler Bander. Wir formulieren 
die Gleichgewichtsbedingungen fiir die Folge in Fig. 12 indem wir die 
Gesamtkraft auf eine beliebige der linken Teilversetzungen, z.B. die bei 
x,, gleich null setzen: 


AO at NO 3 
Cy == = =): 2 
ceo at 2 Vi — XR 1 3 ( 
tk 
Dabei haben C und B dieselbe Bedeutung wie in den Gln. (21) und (22). 
Fir die folgende Rechnung ist es zweckmaBig, den Koordinatenursprung 
in die herausgegriffene Versetzung zu legen. Wir bezeichnen die Absolut- 
werte der Abstande zu den verschiedenen Teilversetzungen mit x, baw. 
y;. Fiir Absténde zu Teilversetzungen links vom Ursprung benutzen 


? KRONBERG, M.L.: Acta Met. 5, 507 (1957). 
* HornstRA, J.: J. Phys. Chem, Solids 15, 311 (1960). 


—_— 
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wir negative Indizes, fiir solche rechts vom Ursprung positive. Weiterhin 
nehmen wir an, daf die herausgegriffene Versetzung die linke Teilver- 
setzung des Bandes in der Mitte ist. 

Zunachst sei die Zahl der Bander endlich und zwar gleich N=2n +1, 
d.h., auf jeder Seite des Ursprungs liegen m Bander. Es ergibt sich 


Cais : =}- B+ +y=0. 2 
2 ae 708 pepe j Vo sg i) 
Mittels dieser Gleichung kann man die Stapelfehlerenergie y aus den 
eines Teils der benach- 
barten Versetzungen zu 
beriicksichtigt, d.h., je 
gréBer man das m in ie a Md i 
Gl. (25) wahlt. is 

MerBminGderNach- “poe 1 oy 
barbander bewirkt ein 
Zusammenriicken der / 

b 

sen Einflu8 nicht voll beriicksichtigt, wird also ein zu groBer Wert von y 
vorgetauscht. Der so erhaltene Wert von y stellt daher eine obere 


beobachteten x; und y,; berechnen. Fiir einen angenadherten Wert von y 
summieren. Das Ergeb- 
beiden Teilversetzungen 

Fig. 12. Schematische Darstellung einer Folge paralleler ausgedehn- 
Schranke dar, die durch Hinzunahme weiterer Nachbarn herunter- 


braucht man unter Um- 
Ze 
4 G % Yn 
nis wird um so genauer, 
des herausgegriffenen ter Versetzungen zur Illustration der benutzten Bezeichnungsweise 
gedriickt werden kann. 


standen die Krafte nur 
je mehr Nachbarn man a 
Bandes; wenn man die 


Andererseits kann man auch von einer unendlichen Folge ausgehen. 
In diesem Fall ist der Bandabstand konstant. Das stimmt z.B. fiir die 
Folge in Fig. 13 recht gut. Dann kann man die unendliche Reihe in 
Gl. (25) aufsummieren und erhalt wahrscheinlich eine untere Schranke 
fiir y. Die Summierung wird folgendermaBen durchgefiihrt: Mit der 
Bandbreite d und dem Bandabstand w ergibt sich 


=x, =[a@+); y=74@+v)+4, y,=7(d+wv)—d, y=d. 
Einsetzen in Gl. (25) fiihrt zu 


= 2d 1 sl 
Lip P(d+ we ek (20) 


36* 


7s 


= € 


S 
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Wir benutzen die Partialbruchzerlegung des Kotangens: 


Fig. 13. Folge paralleler Versetzungsbainder in MoS,. Man beachte den Stapelfehlerkontrast 
identifizieren g mit d/d +-w und erhalten 


It dn 
Vie aa Cee (27) 
Die obigen Formeln werden auf die Folge paralleler Bander in Fig. 13 
angewandt. Die Ergebnisse sind in Fig. 14 dargestellt. Der Wert von 
yw ist gegen den Kehrwert der Zahl der Nachbarn aufgetragen. Man sieht, 
daB y mit der Zahl der Nachbarn abnimmt. Der Wert fiir 7 = co wurde 
nach Gl. (27) berechnet und stimmt gut mit dem extrapolierten Wert 


oN 
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uberein. Da fiir diese Folge der Charakter der Bander leider nicht be- 
stimmt wurde, haben wir die zwei Extremfialle dargestellt; die obere 


Kurve entspricht Stufen-, 
die untere Schraubenbin- 
dern. Man kann schlieBen, 
daB unter der Annahme von 


Schraubenbandern: 
PAK sO Can < 
<< 2 Ee Om 210m: 
Stufenbandern: 
OMOho “Oe enn 


eat : OWES HNO eames, 


ee 


72 a 


70 : 
5 ae 
Se st ae 
g 
CG we 
Sly ak ee 
4 ae eet er 
2 
Ie teeth ae =I L 
i) T¥721706 6 y 2 
Lah! der Nachbarn 


Fig. 14. Bestimmung von y/“ aus Messungen an einer Folge 
von parallelen Versetzungsbaindern. Das Verhiltnis y/j ist 
als Funktion der reziproken Zahl der beriicksichtigten Nach- 
barn dargestellt. Die obere Kurve entspricht dem Fall, 
daB die Bander Stufencharakter, die untere dem, daB sie 
Schraubencharakter haben 


6. Messung an einem ausgedehnten Versetzungsknoten 


Die Stapelfehlerenergie kann auch aus der Gestalt ausgedehnter 
Knoten bestimmt werden. Vorausgesetzt, daB die Stapelfehlerenergie 


weder zu groB noch zu klein 
ist, k6nnen Knoten, die eine 
Gestalt wie in Fig. 15 haben, 
leicht im Elektronenmikro- 
skop sichtbar gemacht wer- 
den. Fir weit ausgedehnte 
Knoten kann man in erster 
Naherung die Teilversetzun- 
gen als unabhangig von- 
einander ansehen. Dann ist 
der Kriimmungsradius am 
Punkt P in Fig. 15 gegeben 
durch ® 


R= worry. (28) 


Diese Gleichung gibt den 
Gleichgewichtswert der Kriim- 
mung einer Versetzung mit 


* 1 
* Diese Werte wurden unter der Annahme y= ¥ erhalten. 


Fig. 15. Ausgedehnter Versetzungsknoten an einer Stelle, an 
der drei Versetzungsbinder zusammenlaufen. Essind die im 
Text benutzten Bezeichnungen angegeben 


Nach den Mes- 


sungen an gekriimmten Versetzungsbandern (§2c) scheint der Wert von y fiir MoS, 
sehr klein zu sein. Fiir »=0 ergibt sich die Abschatzung 3,5 - 101% cm<y/u< 


44-40 em: 


9 WHELAN, M. J.: Proc. Roy. Soc. 249, 114 (1959). 


SS 
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der Linienspannung 1/262 wieder, die unter einer Schubspan - 
nung y/b steht. In dieser Gleichung ist weder der Charakter der 


Fig. 16a—h, Versetzungsknoten in Graphit, an denen die Stapelfehlerenergie gemessen wurde 


Versetzungen noch die Wechselwirkung zwischen den Teilversetzungen 
beriicksichtigt. Ob eine Beriicksichtigung dieser beiden Punkte wesent- 
lich ist, kann experimentell festgestellt werden. Wir haben drei Sub- 


eo 


Direkte Messung von Stapelfehlerenergien 523 


stanzen daraufhin untersucht, bei denen sowohl dissoziierte Bander als 
ayich ausgedehnte Knoten beobachtet werden kénnen, und zwar Gra- 
4 phit, Molybdansulfid und Aluminiumnitrid (Fig. 16 und 17) 


aN 


Fig. 17a—f. Versetzungsknoten in MoS, (a, b, c) und in AIN (d, e, f) 


- Wir sehen die Gln. (1) und (2) als korrekt an und vergleichen in der 
Tabelle die daraus gewonnenen Werte von y/u mit den aus Gl. (28) 
gewonnenen. 
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Tabelle.. Werte von y/u in 10 cm 


Aus der Breite der Bander [GIl. (2)] Aus dem Nach Gl. (40) 
——_- : ee ______| Krtimmungs- : fa 
Fig Annahme: wirklicher Annahme: radius Annahme: Annahme: 
Stufen- Charakter Schrauben- nach Stufen- Schrauben- 
versetzung | (falls bekannt)| versetzung Gl. (28) * versetzung versetzung 
T 
16a (2,6) 1,5 (1,5) 0,8 2,0 1,5 
16b PDH a= Ale Aa 2) 415) 
16¢c 24 = doz Tt slates 1,4 
16d 2,6 = Sep5 1,0 P| 1,6 
AE 2A = 4,2 12: 2,0 tbe) 
16f 1,9 = AST 1,3 1,8 1,4 
16g Bee = 2,0 1,0 2,3 1,7 
16h (1,8) 1,6 (1,1) BH 3,4 2,6 
17a 11 — 4,4 225 6,8 | 3,8 
17b 5,9 _— 25 1,6 4,5 | BS 
17¢ 5,1 4.55) 2,2 1.5 4,0 2,2 
17d 9,2 — Gal 4,8 13,52) eae 
17¢e (10,3) 9,9 (3,4) 355 9,1 3,9 -, 
7 10,3 = 3,4 4,5 10,6 4,5 


Fig. 146a—h: Knoten in Graphit; Fig. 17a—c: Knoten in Mos,; Fig. 17d—f: 


Knoten in AlN 


Man sieht, daB die Abweichung zwischen den Werten, die sich aus 
der Breite der Bander ergeben und denen, die aus dem Kriimmungs- 


Fig. 18. Eine gekriimmte 
Teilversetzung, die zwei 
Gebiete mit verschiede- 
nen Stapelfehlern trennt., 
Die im Text benutzten 
Bezeichnungen sind 
angegeben 


radius berechnet werden, gréBer und gr6éBer wird, 
je groBer die Werte von y/u, d.h., je kleiner die 
Knoten werden. Das ist auch zu erwarten, da fiir 
kleine Knoten die Wechselwirkung zwischen den 
Teilversetzungen nicht mehr vernachlassigt werden 
kann. Aus diesem Grunde erschien es wiinschens- 
wert, den Versetzungsknoten unter Beriicksichtigung 
dieser Wechselwirkung zu behandeln. Dies wird im 
Abschnitt 7 durchgefiihrt. 

Dieselbe Gl. (28) kann auch benutzt werden, 
um den Unterschied zwischen den Stapelfehler- 
energien zweier benachbarter Gebiete mit Stapel- 
fehlern zu berechnen. Fiir den in Fig. 18 gezeigten 
Fall gilt fiir d< D folgende Beziehung: 


d 
Ye—- "1 = 40? D2 ° (29) 


Diese Gleichung wurde auf die in Fig. 19 gezeigte 
Struktur im Graphit angewandt. Zwei von uns 


* Die Messung des Kriimmungsradius ist subjektiv. Man mu8 mit Unterschie- 
den in der Abschatzung bis zu 50° rechnen. 
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haben gezeigt®, daB die Gebiete B und A verschiedene Stapelfehler 
enthalten; wahrend im ersten Fall zwei Verletzungen der Stapelregel 
vorkommen, sind es im zweiten vier. Nach Gl. (29) ergibt sich aus 
Fig. 19: 


a. — 0,8 U 40 12 (© 00 V2 =r Vi == 0,25 erg/cm?. 


Fig. 19. Kompliziertes Sternmuster, an dem die Differenz der Stapelfehlerenergien in zwei durch eine 
Teilversetzung getrennten Gebieten nach Gl. (29) gemessen wurde (Graphit) 


7. Behandlung des Versetzungsknotens unter Berticksichtigung 
der Wechselwirkung zwischen den Teilversetzungen 


a) Formulierung des Variationsproblems. Zur Beschreibung des in 
Fig. 15 dargestellten Versetzungsknotens benutzen wir schiefwinklige 
Koordinaten. In diesem Koordinatensystem ist das Element der Bogen- 
lange gegeben durch 

as = 1+y'+y”? ax 
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und das Flachenelement durch 


dF =4)3 ydx. 


Zur Berechnung der Gleichgewichtsform des Versetzungsknotens setzen 
wir Isotropie in der x y-Ebene voraus (vgl. Einleitung). 


Fiir die Wechselwirkungsenergie, die auf die Versetzung 1 im Gebiet 
x, y>0 entfallt, wird nur die Wechselwirkung zwischen 1 und 2 be- 
riicksichtigt. Die Burgers-Vektoren der beiden unvollkommenen Ver- 
setzungen 1 und 2 sind 6! und 62. Es ist | b'| =| 6?| =0. Die vollkommene 
Versetzung hat der Burgers-Vektor 8 =b'+6?. Die Fig. 8 zeigt die 
Basisebene des hexagonalen Gitters mit den Burgers-Vektoren A B = &, 
AGO=by, Gb ==Dy. 

Es wird angenommen, dafi die Wechselwirkungsenergie ¢ pro cm 
der Versetzung 1 in x-Richtung gegeben ist durch die Wechselwirkungs- 
energie pro cm zweier paralleler Versetzungen im jeweiligen Abstand 
2r. Diese Annahme wird im Anhang I begriindet. Die Wechselwirkungs- 
energie* zweier paralleler Versetzungen, deren Burgers-Vektoren in der 
gemeinsamen Ebene liegen, ergibt sich (vgl. 1°) zu 


2el2 = df Di my, + 5} 03 m3 + 03 bi ms, + 5 D3 Msg. 


Dabei ist bi, die k-te Komponente des Vektors ' in cartesischen Koordi- 
naten x1, %» (senkrecht zur Basisebene), x, (in Richtung der Versetzungs- 
linie). 

Wenn alles auf den in Fig. 15 gestrichelt gezeichneten Ausgangs- 
zustand bezogen wird, so ist 


A 
Oe eb gg ee 
fo 2n t—y ~y% he 2n OY 


Die Terme mit m3 und m,, kénnen weggelassen. werden (vgl. Anhang I). 
Falls die vollkommenen Versetzungen in groBer Entfernung vom 
Knoten Stufencharakter haben, so gilt 


3 1 
eee de Speen gt alee 


Sind die vollkommenen Versetzungen dagegen Schraubenversetzungen, 
so gilt 
b= —P= =, b= = By 


* Hier ist die Wechselwirkungsenergie pro cm der Versetzung 1 in der (car- 
tesischen) #,-Richtung gemeint. 


10 KRr6NeER, E.: Kontinuumstheorie der Versetzungen und Eigenspannungen. 
Berlin-Géttingen-Heidelberg: Springer 1958. 
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Es ist also 
+ 0243 m1 — Mg} fiir Stufenversetzungen 


ca 
Qe 
(3 b2{— m,, + 3ms3} fiir Schraubenversetzungen, 


0) 
Glial. 


2 ' 
ye zeae PF y 


fiir Stufenversetzungen 
8a 1—¥Yv Vy 


Bet = 


2 ete: 
fee Lea Schraubenversetzungen. 
$m 1—Y Vy 
Davon kann man die Halfte der Versetzung 1 im Gebiet x, y>0 zu- 
rechnen. Man erhalt also fiir die Wechselwirkungsenergie im Gebiet 


x, y>0 


co V1 
K K 
Fu fim vy, dx qf inca x ! 
0 Vo 
wobel 
2 
2 ? = ” fiir Stufenversetzungen 


LS (32) 


2h = 
a * oF tir Schraubenversetzungen. 
4 = 


Die Stapelfehlerenergie ist im Gebiet x, y>0, wieder bezogen auf den 
in Fig. 15 gestrichelt gezeichneten Ausgangszustand 


EY =, / (y — y,) dx. 
0 


Die Linienenergie schlieBlich ist (vgl. Anhang IT) 


Ete f Vity Fydx — «fax 
0 0 
mit 
he fiir Stufenversetzungen | 
Se .07 


a; fir Schraubenversetzungen. 


Damit ergibt sich fiir die Gesamtenergie 


E=E%4 FY + EF = [V(y, 9’) dx 
0 
mit 


V= zint | 3 v(y—y)tefity ty = 
gf 


2 2 


* Es ist namlich (vgl. Fig. 15): dv,=dx-+1/2dy. Das 2. Glied in der Gl. (31) 
ist unabhangig vom Verlauf von y(%) und braucht daher bei der Variationsrech- 
nung nicht beriicksichtigt zu werden. 
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Diese Energie soll zum Minimum gemacht werden mit den Randbe- 
dingungen y =y, bei x = co; y’ =—1/2 bei x =0. Der Kurvenverlaut 
zwischen x —=0 und x = oo ist dann durch die Eulerschen Gleichungen 
bestimmt, deren Lésung durch die Endpunkte x =0, y =p) und x = o0, 
y =y, gehen muB: 


OV» i OV. 
ay aabri ay’ > (34) 
d.h. 
K = 3 
: | 3 ie a 3 Vie 0 (35) 
AS Re Vena e 


Da das V nicht explizit von x abhangt, kénnen wir sofort ein erstes 
Integral von Gl. (34) angeben*: 


pn GIA 
V—y os == CONSt, 
y 


Die Konstante wird aus der Forderung x =y, fiir y’ =0 bestimmt, und 
wir erhalten 

eine eas Lag ae 2e=0. 36 

- 3 vv — 4) 4 eer (36) 


b) Berechnung von y,, yy und Kriimmungsradius R. Durch Gleich- 
setzen der abstoBenden Kraft zwischen den Versetzungen 1 und 2 mit 
der anziehenden Kraft auf Grund des Stapelfehlers erhalt man 


27 ak 

37 
Aus Gl. (36) kénnen wir jetzt y,~9=y» bestimmen; bei x =0 muB 
namlich y’ = — 1/2 sein, d.h.: 


fal (37) 


Se ln 2 2 Y: BU re 
in + Y3-¥ Wo — 91) =0,267 «. 
Wir fiihren eine dimensionslose Konstante ¥/ = y/y, ein: 


= Kin +3 yy, (% — 1) = 0,267 e. 
Mit y, = ; : ergibt sich 


3 


é 
ln B= Yo = 103267 sae (38) 
* Es gilt namlich 
dV , OV yi OV ola re eb ME a {, Vv 
== = ee Se — aa y es — _ Ve ae 
dx oy Oy oy ax, Oy. ax [» me 


[wegen Gl. (34)], d.h. 
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Mit den in Anhang II abgeleiteten Werten von «; und &> ergibt sich 


s 


1— 5 
Rowe Snap = 87%°0,712 __ 8,95 2 
2 F 2-- ¥ Aa v 
ry 
€ “s 
a= fiir Stufenversetzungen (39) 
1—y» 8a(1 — v) 1—» 
rob He Aes eee : Oe — 
2 37 S 2 = 3y on 8,95 1—3y 


fiir Schraubenversetzungen. 


Die Lésungen der Gl. (38) sind in Fig. 20 als Funktion von » dargestellt. 
Mit diesen Werten von Y, ergibt sich das y aus den gemessenen Werten 
von yp nach der Gleichung 


ae 5 Gah, <p Ce 
V3 V3 Yo 
In der Tabelle werden die nach Gl. (40) berechneten Werte von y/u mit 
den aus den friiher erwahnten Messungen erhaltenen verglichen. Man 
sieht, da die Werte innerhalb der MeBgenauigkeit iibereinstimmen. 
Wenn man andererseits auch 
die Aufspaltung d=y, - 3 ge- 
nau messen kann, hat man das 
YW, experimentell bestimmt und 
kann damit aus dem Experi- 
ment auch die Linienenergie ¢ 
ermitteln. Dazu ware aller- 
dings eine genauere Abschat- 
zung des durch die Annahme 
der Gl. (31) fiir die Wechsel- 
wirkungsenergie entstehenden 
Fehlers sowie, zum Vergleich 
des experimentellen ¢ mit der 
Theorie, eine Beriicksichtigung 
des Einflusses der umgebenden 2 Or 2 3 oy Y¥ 
Versetzungen wiinschenswert. Fig. 20. Verlauf von Y%= yo/y; als Funktion von y ftir 
AS . Schrauben- bzw. Stufenversetzungen (S bzw. E) (vgl. 
Der Kriimmungsradius R Fig. 15). Die »-Werte fiir MoS,, Graphit und AIN sind 
ist das Reziproke der Kriim- angedeutet 
mung x. Bezeichnen wir mit ° 
die Ableitung nach der Bogenlange, mit ’ die Ableitung nach x, mit e, 
und e, Einheitsvektoren parallel zur y- bzw. y-Achse, so gilt 


Yo = Pov =- (40) 


el =[éxd], rayne, 
oe git V3 y’ 

== —_— . oe Gale = a5 = ) 

|| | 9% Ay Ke a a) (4 4 y! + "28 
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d.h. R ey. 1 pis 2 ats yy’ + y’2)8 
|x| V3 yl’ 
teat K Yo , 
Nach Gl. (35)-ergibtssich mit y=——=—amd ==; : 
V3 yy Vi 
SARE Pes 3 
ae 


yy fiir Stufenversetzungen 
I ; p Mia 6 
ns od) 
15,5 %o 4 fiir Schraubenversetzungen 
V1 - : ( v) ir Schraubenve gen. 
Vy VAS 


c) Einmiindung in die Gerade y = y,. Nach Gl. (36) gilt fiir y> y, 


und y’+>0: ‘ 
VD i= me Ig nh igy erapahe eo ed Ree 
=e ne aa 43x Ue geet Are a, 
dahe 7 ee 2 K (y er y,)? 
3. yi 
Pelee 1/24 ax. 
; , Vidas Vig Vy 3€ 
Integration ergibt : 28 ” 
yy IS anita 


oder in anderer Darstellung: 


2K x—x 
3e Wy 


Dabei sind y bzw. x Integrationskonstanten. Die Abfallbreite betragt: 


Ay i See ae 


\ Z Op |/sx ae Vy fiir Stufenversetzungen 


d) Numerische Integration. Die Gl. (36) wurde fiir den Fall des 
Graphits numerisch integriert. Es ergeben sich fiir Stufen- bzw. Schrau- 
benversetzungen die beiden Kurven der Fig. 21. Die in derselben Ab- 
bildung wiedergegebenen MeBergebnisse stimmen gut mit dem theore- 
tischen Verlauf iiberein. Der Knoten 16a ist ein Schraubenknoten, der 
Charakter des Knotens 16g ist nicht bekannt. 


Wir danken Herrn Prof. G, Lrrprriep fiir anregende Diskussionen. 


a 
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. Experimentelle Werle: Knoten 16a 
° Knoten 16g 


Theoretische Kurven 


Schraube 


O07 : N 
0 SV, 70y, T5Yy , Ly, ZY, Wy, 


Fig. 21. Vergleich der theoretischen mit der beobachteten Gestalt von Versetzungsknoten in Graphit. Auf- 
getragen wurde ¥—1= aa als Funktion von «x (vgl. Fig. 15). Der Knoten 16a war ein Schrauben- 


1 
knoten. Fur Knoten 16g war der Charakter nicht bekannt 


Anhang I: Begriindung der GI. (31) ftir die Wechsel- 
wirkungsenergie 


Die Wechselwirkungsenergie zwischen einer zur %,-Achse parallelen Verset- 
zung 2 und einer anderen Versetzung 1, deren Linien und Burgers-Vektoren in der 
4%-Ebene liegen, ist (vgl. 1°) gegeben durch 


2E12 = 9)b} D2 M,, 


mit 
— 1 
ee — | in“ ax. 
hy 25 | : 
jis 
| eer Fae fim 1 dx, 
x PES AN ep 
i 
M,,= —— | In 1 dx, 
Dien. 
yf Be 
aa! i aal 1 : 
go NY [nee da ee, M. M. M. 0. 
My, 2 (; 31 Qn ft it =o +} 1 23 32 12 21 


Die Integration ist iiber die Versetzungslinie 1 zu erstrecken. Die Wechselwir- 
kungsenergie wird von dem Zustand aus gezahlt, in dem die beiden Versetzungen 
im Abstand d parallel zueinander liegen. Das Integral in den Formeln fiir Mj, 
bzw. M,, hangt nur von den Werten von %, bei 7%,= — co und bei %;= + oo ab, 
nicht aber vom Verlauf von %,(¥%,) dazwischen. [Falls %,(— oo) = *,(+ oo), ver- 
schwindet M,3.] Es hat also keinen Einflu&8 auf das Variationsverfahren. Die 
iibrigen Terme ergeben fiir die beiden von uns betrachteten Fille [vgl. Gl. (30)] 
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mit y/y, = #,/d: 


sae fiir Stufenversetzungen 
pi aaek pb? [im bs dX, ° ae 
2a Yi eer fiir Schraubenversetzungen 
‘==7p 


in Ubereinstimmung mit den Gln. (31), (32). 

Nachdem wir-so gezeigt haben, daB die Gl. (31) fiir eine gerade und eine in der 
4y-Ebene beliebig verlaufende Versetzung korrekt ist, ist anzunehmen, daf} sie 
auch fiir zwei in der %,-Ebene verlaufende Versetzungen, die beide nicht gerad- 
linig sind, die Wechselwirkungsenergie in guter Naherung wiedergibt. 


Anhang II: Die Linienenergie € 


Die Linienenergie ¢ in der Nahe eines Knotens ist abhangig von der Verset- 
zungsstruktur in der Umgebung. Srrox! hat folgenden Ausdruck fiir die Linien- 
energie an einem Punkt P angegeben: 


0) dt gee h<, ‘ a: (A4) 
Y 2(1 — vsin? g) CRS hie 
Die Integrale sind tiber die ganze Versetzungslinie zu erstrecken. Dabei ist die 
unmittelbare Umgebung von P bis zu einem Abschneideradius 7) auszulassen. Die 
Versetzungslinie soll in einer Ebene liegen. » und ¢ sind cartesische Koordinaten 
in dieser Ebene; ¢ ist durch die Richtung der Tangente im Ursprung gegeben. 
gy wird null fiir Stufenversetzungen, 90° fiir Schraubenversetzungen. Wenn die 
Versetzungslinie symmetrisch zur n-Achse liegt, verschwindet das zweite Integral 
san Gls (ANA) 


Fiir einen kreisfOrmigen Versetzungsring gilt: 


gis “we? 1 —vsin? p 
82 V1 


R 0 
dt dt 
df = b = 2 = —— oe 2 x a . 
« Te 2R ( / {2 y 2 R| 2 i 
2 it fh a Cv 2 1 1a 
Ne \ 2) R \ i R2 
Die Durchfiihrung der Integration ergibt: 
[=a + 2in2~ 2). 
Yo 
Damit erhalt man nach Gl. (A 1): 
‘ ioe 1 R 
[loos —= acon LEI [im = 0,64] fiir Stufenversetzungen 
= 4m 1—v Yo 
wb? R ; . 
MBP as = rE In wine 0,61) fiir Schraubenversetzungen. 
0 


Nehmen wir fiir 7) den Burgers-Vektor der Halbversetzungen im Graphit (1,42 A) 
und fiir & (nach Fig. 6) einen mittleren Halbmesser der dem Knoten benachbarten 
versetzungsfreien Gebiete von 2m, so ergibt sich 


1 
Op = 0,712, og = 0,712. 
ys 


11 Strou, A.N.: Proc. Phys. Soc. B 67, 427 (1954). 
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Aus dem Physikalischen Institut der Universitat Bonn 


Der Energieverlust von 1 MeV-Elektronen 
in sehr diinnen Schichten 


Von 
G. Knop, A. MINTEN und B. NELLEN 
Mit 21 Figuren im Text 
(Eingegangen am 7. September 1961) 


Energy straggling of electrons passing through a thin layer of matter is no longer 
described by a Landau distribution if the thickness becomes smaller than a given 
value depending on the ionization energy of the electron shells. Systematic meas- 
urements of the energy loss of 1 MeV electrons in various materials have been done 
using a magnetic spectrometer device which gave an energy resolution of 460 eV 
(and 1800 eV in case of thicker foils). The results confirm theoretical calculations 
of corrections due to shell effects and apparatus resolution except for foils below 
3 mg/cm?. 


Einleitung 


Beim Durchgang durch Materie verlieren Elektronen Energie durch 
Ionisation und Bremsstrahlung. Bei Energien in der Gré8enordnung 
von 1 MeV spielen Bremsstrahlungsverluste noch keine wesentliche 
Rolle, so daB wir uns auf Ionisationsverluste beschranken kénnen. 
Haben die Elektronen beim Eintritt in die Materie eine einheitliche 
Energie, so zeigen sie beim Austritt eine Energieverteilung. Die Lage 
des Maximums dieser Verteilung ist zuerst von WILLIAMS?! abgeschatzt 
worden. Spater hat LANDAU? gezeigt, daB sich unter gewissen Voraus- 
setzungen die Verteilungsfunktionen durch zwei Parameter beschreiben 
lassen, namlich den wahrscheinlichsten Energieverlust und die Halb- 
wertsbreite, wahrend die Form der Verteilung unabhangig davon ist. 
BLUNCK und LEISEGANG? haben die Landausche Theorie zu einer drei- 
parametrigen Darstellung erweitert, um die Giiltigkeit fiir diinnere 
Schichten zu verbessern. Von ScHuLtTz? sind schlieBlich die Landauschen 
Ergebnisse auf etwas anderem Wege gewonnen und der Einflu8 verschie- 
dener Korrekturen berechnet worden. 

Fiir sehr diinne Schichten la8t sich die Landausche Theorie nicht 
mehr anwenden. Dariiber gibt es keine systematischen Untersuchungen ®. 


1 Wittiams, E. J.: Proc. Roy. Soc., Lond. 125, 420 (1929). 

2 LaNDAU, L.: J. Phys. USSR. 8, 201 (1944). 

3 BLunNcK, O., u. S. LeiseGANG: Z. Physik 128, 500 (1950). 

4 ScuuLtz, W.: Z. Physik 129, 530 (1951). 

5 BrrRKHOFF, R.D.: The Passage of Fast Electrons Through Matter. In Hand- 
buch der Physik, Bd. XXXIV. 1958. 
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Es erhebt sich daher die Frage, wie sehr die Ergebnisse von den durch 
Extrapolation aus der Landauschen Theorie gewonnenen abweichen. 
Die Ursache der Abweichungen besteht darin, da die Energiever- 
luste durch Ionisation der inneren Elektronen eines Atoms bei diinnen 
Schichten nicht mehr zum wahrscheinlichsten Energieverlust und zur 
Halbwertsbreite beitragen, sondern sich nur im Schwanz der Verteilung 
bemerkbar machen. 

Dazu kommt bei diinnen Schichten ein weiterer Effekt, der zwar 
durch die MeBmethode bedingt ist, aber doch eine generelle Bedeutung 
hat. Wenn man die Energieverteilung mit einem Spektrometer hoher 
Auflésung untersucht, so erfa8t man nur die in einen kleinen Raum- 
winkelbereich um die Einfallsrichtung gestreuten Elektronen. Da aber 
der Energieverlust mit einer Streuung verbunden ist, wiirde man nur 
die Elektronen erfassen, die einen kleinen Energieverlust erlitten haben, 
wenn nicht die Kernstreuung dafiir sorgte, daB auch die anderen Elek- 
tronen in den ausnutzbaren Raumwinkelbereich gestreut werden. Das 
gilt natiirlich nicht mehr, wenn der mittlere Streuwinkel zu klein wird. 

In der vorliegenden Arbeit wurden der wahrscheinlichste Energie- 
verlust und die Form der Verteilung fiir Schichtdicken von 0,2 bis 
20 mg/cm? fiir verschiedene Elemente von Kohlenstoff (Hostaphan) bis 
Gold untersucht. Die Halbwertsbreite der Auflésungskurve des Spek- 
trometers betrug 460 eV bei einer Anfangsenergie von 1,06 MeV. 


Theoretischer Teil 


Giiltigkeitsgrenzen der Landauschen Theorie und der Blunck-Leise- 
gangschen Erweiterung. Wir haben uns zunachst mit den Annahmen 
zu beschaftigen, die in der Landauschen Darstellung gemacht werden. 
Dabei halten wir uns im wesentlichen an die Darstellung von BIRKHOFF®. 
Es sei qg(7, K) der Wirkungsquerschnitt dafiir, daB ein Elektron der 
kinetischen Energie T beim StoB mit einem Atom die Energie K ver- 
liert. Wir setzen voraus, daB sich die Energie T beim Durchgang durch 
die Schicht so wenig andert, daB q(T, K) als konstant in bezug auf T 
angesehen werden kann. Dann erhalt man fiir die Wahrscheinlichkeits- 
verteilung des Energieverlustes W nach Durchlaufen der Schichtdicke x 
den Ausdruck 


f(x, W) dw 
“+00 +00 
= dW = | g(0,s) asexplisW-+-mx [ a(W (e—*s* _ ryan}. (1) 


Dabei bedeutet m) die Zahl der Atome pro Volumeneinheit und 


g(0, s) Rio: W) exp (—1s W) dw 


— OD) 
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die Fourier-Transformierte der Energieverteilung, mit der die Elektronen 
in die Schicht eintreten. Im Falle {(0, W) =6(W) wird g(0, s) =1. Wir 
k6nnen nun den Wirkungsquerschnitt fiir das i-te Elektron 


q;(K) = B(r,(K) + (1/K2)) (2) 


MC 
2 


7,(K) den Resonanzanteil darstellt. Fir K<K;, ist ¢;(K) =0 (K; Ioni- 
sierungsenergie), abgesehen von diskreten Anregungen, die aber im 
festen Korper keine Rolle spielen. Damit wird 


* . 2 . . 
schreiben, wobei B =227%5 ist (7) klassischer Elektronenradius) und 


Z 


q(K) = 29:(K). (3) 


1= 


Zur Abkiirzung setzen wir Zn, B =a. 


Der Grundgedanke der Landauschen Auswertung des Integrals (1) 
besteht nun darin, daB man das Integral 


-L00 ie 
f 4:(&) {exp (— is K) — 1} aK = [ 9,(K) x 
af mgt ccs (4) 
x{-iskK—LeKlaK +B [ ga fexp(—isK) — 1} 4K 


schreibt, wobei einerseits K, so groB gegen K; sein soll, daB 7;(K)§<1/K? 
ist, und zum anderen sK,<1 sein mu8. Dann lassen sich beide Inte- 
grale auf der rechten Seite auswerten. LANDAU vernachlassigt im 
ersten Integral das Glied mit s?, das die Fourier-Transformierte einer 
GauB-Verteilung darstellt, so daB dieser Teil nur zu einer Verschiebung 
des Maximums der Verteilungsfunktion beitragt. BLUNCK und LEISE- 
GANG dagegen nehmen es mit. Das hei®t aber, daB sie die Landau- 
Verteilung, die durch das zweite Integral dargestellt wird, mit einer 
GauB-Verteilung zu falten haben. Sie fiihren diese Faltung so durch, 
daB sie die Landau-Verteilung durch eine Summe von Gaub-Vertei- 
lungen annahern und diese dann falten. 


Wir wollen uns nun mit den oben gemachten Voraussetzungen be- 
schaftigen. Uber 7;(K) wissen wir sehr wenig. Fiir freie Wasserstoff- 
atome gibt es Rechnungen von BETHE®, nach denen ziemlich genau 
7, (K) = (18,5/13,52) - (13,5/A)*-7 fiir T=1MeV gilt, Setzen wir all- 
gemein 

T. 


4 


(K) = (n — 2) (A,/K7) (Ki/K)", 


6 BetHe, H.: Handbuch der Physik, Bd. XXIV/1, S.491ff. 1933. 
Sih 
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so folgt aus dem mittleren Energieverlust 


282K, 
A; = In Tyee sored (5) 


wenn I; die mittlere Resonanzenergie ist. Sie ergibt sich aus 
Ind; = =f },(K) In K dK (f; Oszillatorenstarke). Es bleibt die Frage, welches 


nN WIE zu wahlen haben. Nach ° folgt, da8 fiir K-Elektronen 1 im wesent- 
lichen von In (mv?/K; (1 — B?)) abhangt, sich also nicht allzusehr mit der 
Ionisierungsenergie dndert. So erhalt man fiir AK;=100- 13,5 eV 
n=3,50 im Vergleich zu »=3,70 fiir K;=13,5eV. Fir Elektronen 
hdherer Schalen ergeben sich natiirlich andere Werte, aber wir machen 
sicher keinen allzu groBen Fehler, wenn wir m =3,5 setzen. Bei einem 
mittleren (1 —2)A,;=12 wird dann 7;(K) ~1/K? fir (K/K,;)~5. Wir 
fordern daher, daB ‘ 
jee e so (6) 
sein soll. 
Um iiber die zweite Ungleichung sK, <1 etwas auszusagen, betrach- 
ten wir das Integral 


co 


Ve a (exp(—is K) — 1)aK =s [5 ‘ (cost — njat—is f-Lsinedt (7) 
Kq sKg sKg 

Das erste Integral der rechten Seite geht fiirsK,<1 gegens (- = +sK,/ 2). 
Wir ko6nnen also fiir die Amplitude der Fourier-Transformierten 


SoS) = exp(— & sax) nehmen; dann ist die hdchste auftretende 


»Hrequenz Syax 3 a (1/ax) ~2/ax. Somit muB s,,,K,=2K,/ax<1 
sein. Setzen wir hier 2K,/ax<0,1, so folgt mit Hilfe der Bedingung (6) — 


5K KS a x/202 oder. ax%, SB 400K,. (8) 


Dabei ist als K; die héchste Ionisierungsenergie des Atoms zu nehmen, 
also die der K-Schale. Als Beispiel seien hier Aluminium und Gold auf- 
gefiihrt. Es gilt (@—1)ax,;=830xkeV und Ky=1,55 keV, also 
0x =1,87 g/cem*. Fiir Gold folgt mit ax,,=690xkeV und K,= 
80 keVo x =114 g/cm®. Wie man sieht, kommen dabei recht betracht- 
liche Dicken heraus, so daf man bei der Anwendung der Landauschen 
Theorie einige Vorsicht walten lassen muB. 


Aus diesen Darlegungen folgt nun auch, da8 die Blunck-Leisegang- 
schen Verbesserungen zu vernachlassigen sind, solange die Landausche 
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Theorie giiltig ist. Andererseits ist das aber gerade die Voraussetzung 
der Rechnungen. Dennoch sind diese Verbesserungen niitzlich, indem 
sie zeigen, in welche Richtung die Abweichungen bei diinnen Schichten 
gehen. 


Schaleneffekte. Um eine Vorstellung dariiber zu gewinnen, wann eine 
Elektronenschale zum wahrscheinlichsten Energieverlust und zur Halb- 
wertsbreite beitragt, gehen wir von der Feststellung aus, da8 sich der 
wahrscheinlichste Energieverlust aus der Formel fiir den mittleren 
Energieverlust mit maximaler Energietibertragung K,, im EinzelstoB 


W = ax(In 2% Km __ pe 
oe reer p) (9) 
berechnet, indem man 

Ky, =1,45 4% (10) 


setzt. Nehmen wir an, daB die zu den Sté8en mit K<K,, gehdrige 
Verteilung eine Gau-Verteilung sei, so wiirde deren mittlere Streuung 
o” aus 

GA (11) 


folgen und sich als Halbwertsbreite H(K,,) =2,36 -o =2,84ax ergeben. 
Andererseits ist der kleinere Abschnitt der Halbwertsbreite der Landau- 
Verteilung, wenn wir uns diese durch das Maximum in zwei Abschnitte 
N+M=H geteilt denken, durch N =1,53ax% gegeben. Vergleichen 
wir nun 4H(K,,) =1,42ax mit N, so sehen wir, daB sie etwa gleich sind. 
In M dagegen gehen auch die Energieverluste K>K,, ein; daher 1aBt 
sich dafiir nicht eine einfache Deutung finden. Wir bemerken nun 
noch, daB K,, ~ N ist, so daB wir also sagen kénnen, daB nur Energie- 
verluste K< N zum wahrscheinlichsten Energieverlust und zu N bei- 
tragen. Daraus folgt nun, daB wir von einer bestimmten Schale mit der 
mittleren Ionisierungsenergie K; erst dann einen Einflu8 erwarten 
kénnen, wenn N> K;, wird. 

Um iiber die Halbwertsbreite der Landau-Verteilung etwas auszu- 
sagen, kénnen wir dieselben Argumente benutzen, nur da8 hier der 
Bereich der Verteilung, in dem wir einen EinfluB einer Schale feststellen, 
um M gegeniiber dem wahrscheinlichsten Energieverlust verschoben ist. 
Das heiBt aber gerade, da M+N=H ist, daB hier die Bedingung 
H>K; erfiillt sein mu8, damit wir von der 7-ten Schale einen EinfluB 
auf die Halbwertsbreite bekommen. 

Es ergibt sich nun die Frage, wie wir den Anteil der einzelnen Schalen 
an der Landau-Verteilung berechnen kénnen. Am einfachsten ist es bei 
der Halbwertsbreite, die durch 


H=3;98 a% = 3,98 4542 (12) 
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gegeben ist. Wir brauchen hier nur die effektive Zahl Z’ der zur Ver- 
teilung beitragenden Elektronen einzusetzen. Schwieriger ist es beim 
wahrscheinlichsten Energieverlust W). Hier ist der Anteil des Resonanz- 
terms durch 


Zi 
Wiens yay (13) 


gegeben, wobel 


ist. Unbekannt ist hier die mittlere Resonanzenergie J;. Wir wissen 
nur, daB 


Z — 

Sind, = Z dae (14) 

i=0 

sein muB, wo I die sog. mittlere Ionisierungsenergie fiir alle Elektronen 

darstellt, die im Grunde die mittlere Resonanzenergie bedeutet. Wir . 
machen nun die Annahme, dab J; =K; ist, wobei # ein von K; unab- 

hangiger Faktor sein soll. Dann folgt aus (14), daB 


as Zz 
perl ww peal eA (15) 


ll 


ist. Wahrend man nun die Ionisierungsenergien fiir die inneren Schalen 
aus den Rontgenspektren erhalt, machen die 4uBeren Elektronen Schwie- 
rigkeiten. In Metallen treten Plasmaanregungen auf, die eine untere 
Grenze fiir den Energieverlust setzen®. Naherungsweise kann man fiir 
alle auBeren Elektronen J;=0,89hw, setzen (w, Plasmafrequenz). Man 
findet dann fiir # Werte zwischen 1,7 und 2,0. Bei ahnlichen Rech- 
nungen findet STERNHEIMER’ p ~ 1,3, was hauptsachlich auf eine andere 
Behandlung der auBeren Elektronen zuriickzufiihren ist. 


Beriicksichtigung der Primarverteilung. Da die experimentellen Ver- 
teilungen immer mit einem endlichen Auflésungsvermégen gemessen 
werden, mu man besonders bei diinnen Schichten diesen EinfluB beim 
Vergleich mit der Theorie beriicksichtigen. Nimmt man an, daB die 
Primarverteilung eine GauB-Verteilung ist, so kénnen wir ihre Faltung 
mit der Landau-Verteilung grundsatzlich auf dem von BruncK und 
LEISEGANG begangenen Wege lésen. Es sei V? das mittlere Streuquadrat 
W? der Gaub-Verteilung. Dann ist 6?=2V2/(ax)? zu setzen, wobei b? 
der in * eingefiihrte Parameter ist. Leider ist die Approximation in 3 
nicht besonders gut, wie ein Vergleich mit der Landau-Kurve zeigt 


? STERNHEIMER, R.M.: Phys. Rev. 88, 851 (1952). 
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(Fig. 1). Die Verschiebung des Maximums und die Anderung der Halb- 
wertsbreite sind in Fig. 2, 3 dargestellt. Fiir groBe b? wird 


AW, /a x = 41nd? — 0,21 (16) 
und Se Lae 
H =1,67 ax Vo? + 12,6. (17) 


p(A)710" 


75 


70\- 


\ —GLUNCK -LEISEGANG 


=) 0 bi 70 15. 2h 


Fig.1. Vergleich der Blunck-Leisegangschen Approximation mit der Landau-Verteilung 


Einflu8 der Winkelstreuung. Es sei w;(T, K, @) dQ die Wahrschein- 
lichkeit, daB é¢in Elektron der kinetischen Energie T durch einen StoB 


/ 
4 Naherung fir grope b* 
7 welnb?-Ga1 


(ae FeO 0 50 100 200 b* 500 
Fig. 2. Gerechnete Verschiebung des wahrscheinlichsten Energieverlustes Wo in Abhangigkeit von b? 


mit dem i7-ten Atomelektron um den Winkel @ in das Raumwinkel- 
element dQ gestreut wird und dabei die Energie K verliert. Das mini- 
male K ist gleich der Ionisierungsenergie K;. Fir K>> 4K; kénnen wir 
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das Elektron als frei betrachten; es gilt dann 
tg?@ = 2W/[(T — W) (T/m, c? + 2)]. (18) 


Wenn K — K; in der GréBenordnung von K; ist, haben wir fiir ein ge- 
gebenes K eine breite Winkelverteilung, die mit wachsendem K ein 
scharfes Maximum bei dem 


a durch (18) gegebenen Win- 
kel ausbildet®. Hatten wir 
65 nur die inelastische Streu- 


ung, so wiirden Elektronen 
mit héheren Energieverlusten 
55 nicht in die Vorwéartsrich- 
tung gelangen und damit 
in der Verteilung fehlen. Erst 
45 die elastische Kernstreuung 
sorgt dafiir, daB wenigstens 
ein Teil zuriickgestreut wird. 
7 2 3 4 5 6 7 6 9 00" Esseiw,(T, @) dQ die Wahr- 
Fig. 3. Gerechnete Eealbyeatebesite H/ax als Funktion scheinlichkeit fiir eine Kern- 
on streuung um den Winkel @. 

Dann gilt fiir die gesamte Streuung in Vorwartsrichtung 


®;,(T, O) dQ = f w,(T, W, 0’) dQ’ w,(T, 0’) dQ ia 
=27dQ f w,(T, 0’) w;(T, W, 0’) sin’ do’. 


40 


Die Winkelverteilung w, erhalt als Gewichtsfaktor also gerade die Ver- 
teilungsfunktion fiir Kernstreuung. Nimmt man als ungefaéhre Grenze, 
bis zu der die ElektronenstéBe erfaBt werden, das mittlere Quadrat 
des Streuwinkels 0?, so folgt aus (18) unter Annahme kleiner Winkel der 
zugehorige Energieverlust ; 

Ky = T( is +2) O?. (20) 


2 
My C 


Experimenteller Teil 


Die Versuchsanordnung. Die Versuchsanordnung (Fig. 4) gliedert 
sich in den Bandgenerator als Quelle fiir 1 MeV-Elektronen und die 
Vorrichtungen zur Streuung und Energieanalyse. Die genaue Elektro- 
nenenergie wahrend der Experimente war 1,06 MeV, die Stromstarke 
betrug 10uA bei einem Strahldurchmesser von etwa 0,5mm. Zur 
Erzeugung der erforderlichen Energichomogenitat durchliefen die Elek- 
tronen ein magnetisches 60°-Spektrometer mit einem Radius von 25 cm; 


1949. 
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zur Energieanalyse wurde ein gleiches Spektrometer in gegensinniger 
Ablenkung verwendet. Der Austrittsspalt des ersten war gleichzeitig 
der Eintrittsspalt des zweiten Spektrometers; die Streufolie befand sich 
unmittelbar hinter diesem Spalt. Das berechnete Impulsauflosungsver- 
mégen dieser Anordnung sollte bei Spaltbreiten von 0,4mm etwa 
A p/p =2,0 - 10-4 sein. 

Die tatsaichliche Auflésung wurde durch Abbildungsfehler ver- 
schlechtert. Entscheidend ist dabei der lineare Fehler in der radialen 
Auslenkung, zu dessen Verringerung eine genaue Aufstellung und kleine 


Faradaykatig 


Begrenzungsspalt 
Folie 


Yustrittsspalt 1 = Eintrittsspalt 2 


Horizonta/spalt 


Bandgenerator 


SS 
5 eAtrometer 7 
Fintrittsspalt Z 


Quadrupollinse 
Qivergenzbegrenzungsspalt 
Strahlschiebermagnere 


3 vi 6 [m] 
ungerahrer [TaBstab 


Fig. 4. MeBanordnung (schematisch) 


Strahldivergenz verlangt werden. Die Divergenz war durch den Ein- 
trittsspalt und einen besonderen Divergenzspalt eingeengt; Strahl- 
wanderungen wurden ausgeregelt durch Strahlschiebermagnete, deren 
Steuerung durch die Stréme auf die Spaltbacken erfolgte. Der Strom 
auf die Austrittsspalte des ersten Spektrometers steuerte iiber einen 
Verstarker den Aufspriithstrom des Bandgenerators. Mit der Streufolie 
entsteht am Folienort ein neuer Divergenzpunkt. Abbildungsfehler 
wurden durch horizontale und vertikale Begrenzungsspalte vermindert. 

Gemessen wurde das Verhaltnis des Stromes durch den Austrittsspalt 
des zweiten Spektrometers zum Gesamtstrom. Die Abhangigkeit dieses 
Quotienten vom Magnetfeld des Analysierspektrometers ist proportional 
der gesuchten Verteilungsfunktion. Unabhangigkeit von Intensitats- 
schwankungen erreichte man durch Integration beider Stréme. Als 
Integrator diente ein Gleichstromverstarker, in dessen Gegenkoppelungs- 
zweig ein MeBmotor mit Zahlwerk geschaltet war. Die Linearitat und 
Genauigkeit dieser Anordnung lag bei einigen Promille. Stréme bis 
40-8 A wurden direkt integriert, bei kleineren wurde ein Schwingkonden- 
satorverstarker vorgeschaltet. 


pla) willkiirliche Einheiten 
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Beispiele von MefSkurven zeigt Fig.5. Die Halbwertsbreite der 
Primarkurve war im Mittel 460 eV; das entspricht einer Impulsauf- 
lésung von 3,3 - 1074. Die Auswertung der Kurven erstreckte sich auf 
den wahrscheinlichsten Energieverlust W, die Halbwertsbreite H und 
deren Abschnitte M und N. Die MeBgenauigkeit auf der Energieskala 
betrug etwa 10 bis 20 eV, die sich bei Primarkurven voll ausnutzen 
lieBen. Bei den Streumessungen schwankten die Me8werte innerhalb 
von 5%; diese Schwankungen lassen sich auf elektrische Aufladungen, 


, 


Lnergieverlustkurve —~ 
(sehr stark tiberhoht é 
gezeichnet) 
Primarkurve 
7 Skt =76,3 eV 
=AA=0,192 
-150 -100 -50 0 50 [Skt] 


Fig. 5. Energieverteilungen und MeBgré8en (Beispiel: Hostaphan 0,95 mg/cm) 


thermische Drift der Magnete bei langer dauernden Messungen und 
Hystereseeffekte zuriickfiihren. 


Systematische Fehler stammen einmal aus Unsicherheiten in der 
Bestimmung der Foliendicke, die im Mittel unter 3% lagen, bei den 
diinnsten Folien aber bis zu 8% betrugen. Die andere wesentliche Un- 
sicherheit liegt in der Absolutbestimmung der Energie und damit der 
Dispersion. Diese GréBen wurden durch Ausmessen des Magnetfeldes 
und Berechnung der Bahn ermittelt. Ihr Fehler liegt unter 5%. 


Die Metallfolien tiber 10 w Dicke lieBen sich aus Blechen auf die ge- 
wiinschte Starke walzen. Zur Herstellung der diinneren Folien wurden 
im Vakuum auf eine Glasplatte zunachst ein Kochsalzfilm und dann 
eine Metallschicht gedampft, die sich in Wasser von der Unterlage ab- 
lésen und auf Raihmchen auffangen lieB. Die Hostaphanfolién wurden 
von der Firma Kalle, Wiesbaden, bezogen und zur Vermeidung von 
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Aufladungen bei ElektronenbeschuB mit einer 0,05 uw. dicken Aluminium- 
schicht bedampft. 


Das Flachengewicht der Folien wurde durch Wagung und Flachen- 
messung bestimmt, die Homogenitaét durch Energieverlustmessungen 
an verschiedenen Punkten der Folien sichergestellt. 


Mefergebnisse 


Die Ergebnisse der Untersuchungen sind in den Fig. 5 bis 24 wieder- 
gegeben. Fig.5 zeigt eine charakteristische MeS8kurve mit den aus- 


2,78 mg/cm- 


567mg /em* 


70,7 mg/cm’ —= 


774.9 mg/cm’ 


WkeV) 60 60 40 20 0 


Fig. 6. Gemessene Energieverluste in Hostaphan (normiert) 


gewerteten MeBgréBen, Fig. 6 stellt zusammenfassend die normierten 
Energieverteilungen der Elektronen nach dem Durchgang durch Hosta- 
phan-Folien verschiedener Dicke dar. Hostaphan wurde als Beispiel 
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gewahlt, da wegen der niedrigen Ionisierungsenergien von H, C und O 
Schaleneffekte erst bei sehr diinnen Folien auftreten, so daB also die 
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Fig. 8. Gemessene Halbwertsbreiten H/o x 


typische Form der Energieverlustverteilungen besonders deutlich sicht- 
bar wird. 
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Die beiden nachsten Figuren fassen die Messungen des wahrschein- 
liehsten Energieverlustes und der Halbwertsbreite zusammen, wobei 


7500 


Hy= 4650 | H, = 7670 eV 
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ex [mg cm] 


Fig. 9. W/e x in Hostaphan 
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Fig. 10. H/o x in Hostaphan 


der Quotient MeSgré8e/Foliendicke als Ordinate eine sehr empfindliche 


lineare Darstellung erméglicht. 
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Die weiteren Fig.9 bis 18 zeigen dieselben GréBen in Einzeldar- 
stellungen. Die Schar der berechneten Vergleichskurven entsteht durch 
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E 7000 
iS 
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SIs 
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Fig. 12. H/o in Al 


Beriicksichtigung des Schaleneffektes. Kleinere Spriinge treten dort auf, 
wo die Breite der Primarverteilung wechselt, da bei den dickeren Folien 
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aus Intensitatsgriinden mit erweiterten Spalten und damit verringertem 
Auflésungsvermégen gemessen wurde. 


7500 


| 
alle Schalen 


ohne F-Sthale 


“Is Ee ee 
500 ohne (K+L)-Schale 
| I= ¥65eV | H,=7670eV 
g7 O2 05 7 iE) aoe 70 20 50 
Qx [mg om’ ] 
Fig. 13. W,/e* in Cu 
2000 
7500 
& 
DD 
a 
—_ 7000 
5 


=— alle Schalen 


i 


500 
ohne K-Schale 
Hy=4¥65eV | ,=7670eV 


ohne (K+L)-Schale 


2 & 70 20 50 
gx [1g eri] 
Fig. 14. H/o x in Cu 


Fig. 19 zeigt den gréBeren unsymmetrischen Abschnitt M/ox der 
Halbwertsbreite; in dieser GrdBe tritt der Schaleneffekt besonders 


deutlich hervor. 
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Diskussion 


Berechnung der theoretischen Werte. Grundsatzlich wurden in den 
Fig. 5 bis 21 stets die unverdnderten MeBwerte aufgetragen und alle 
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Fig. 16. H/oxin Ag 


Korrekturen in den berechneten Vergleichskurven beriicksichtigt. Das 
hat den Vorteil, daB die Messungen auch mit spateren Rechnungen 
vergleichbar bleiben, die von anderen und besseren Ansatzen ausgehen. 


Ns 
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Der wahrscheinlichste Energieverlust W, bestimmt sich in erster 
Naherung aus der Landauschen Formel2.4. Schaleneffekte wirken sich 
in einer Abanderung der Elektronenzahl Z [Gl. (143)] und des mittleren 
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Fig. 18. H/o x in Au 


| Ionisierungspotentiales J aus [Gl. (14)]. Die Verschiebung von % 
infolge der zweiten Blunck-Leisegangschen Naherung und der priméren 
Energieverteilung wurde der Fig. 2 entnommen. 


Z. Physik. Bd. 165 38 
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Zur Berechnung der Halbwertsbreite H mit ihren Abschnitten M 
und N wurden die Blunck-Leisegangschen Ansatze® in Abhangigkeit 
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Fig. 20, Der wahrscheinlichste Energieverlust pro Foliendicke W,/a x ftir Al als Funktion der Dicke 0 x. 
Die ausgezogenen Kurven sind nach (1) berechnet worden 


70 20 50 


von 6? numerisch ausgewertet und durch Naherungsformeln beschrieben 
(s. auch Fig. 3). Fir den Parameter 02, der die Primarverteilung mit 
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der Halbwertsbreite H) enthalt, wurde nach ® die Formel 


, 


pln BOF pee 2 
Cn 


(21) 


ax 


benutzt, wahrend zur Erfassung der Schaleneffekte auf die urspriing- 
liche Summendefinition® zuriickgegriffen wurde: 


b= — p >» T;n,@;+ [ee ‘i (22) 
z \ 
ax 
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Fig. 21. Die Gro8e N/a x fir Al als Funktion der Foliendicke @%. Die ausgezogenen Kurven sind nach (1) 
berechnet worden 


pb, I; s. Gln. (5), (15), ; Elektronenzahl der z-ten Schale, w; aus: 
2 Z 


W= (ax/Z) >i w,;. 


A 
Damit lauten die endgiiltigen Formeln: 


b2 m n 
ican 2 
H=max\o+n bis 2,0 4,3 (23) 
Gs) 
bis 1,74 8,0 
50,0 
1,67 | 12,6 
M = 0,83 a xb? + 14,5 (62 = 10) (24) 
N=H—M. (25) 


9 BLuNCK, O., u. K. WESTPHAL: Z. Physik 130, 641 (1951). 
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Fiir die Weglange x wurde der durch Vielfachstreuung verlangerte Weg 
eingesetzt!°. Bremsstrahlungsverluste sind ohne Bedeutung®. Die Kor- 
rektur von W, und W beziiglich des Dichteeffektes erfolgt nach ’. 


Die Grundlagen zur Berechnung des Energieverlustes in Hostaphan 
bildet die Additivitat des mittleren Energieverlustes. Daraus ergibt 
sich die Elektronenzahl Z aus linearer und das Jonisierungspotential J 
aus logarithmischer Mittelung. Die ,,lonisierungspotentiale’ J fiir H, 
C und O diirfen natiirlich nicht den Ionisierungsenergien der Atome 
entnommen werden, es mu8 vielmehr die chemische Bindung beriick- 
sichtigt werden". Andererseits lassen sich die Messungen beim Hosta- 
phan als Bestimmung von I deuten. Rechnung und Messung ergeben 

[=ZT, a5 eV. mityZee 455, 
Die Messung hat wegen der logarithmischen Abhangigkeit einen erheb- 
lichen Fehler. : 


Vergleich mit der Theorie. Der Vergleich der MeBergebnisse mit den 
theoretischen Werten zeigt, daB die Abweichungen auch bei diinnen 
Schichten klein bleiben, solange die Halbwertsbreite der Verteilung noch 
etwa zehnmal gréBer als die Ionisierungsenergie der K-Schale ist. 
Werden die Schichten noch diinner, so lassen sich die Ergebnisse recht 
gut verstehen, wenn man den Aufbau der Elektronenschalen bei der 
Theorie beriicksichtigt. Dabei kénnen wir nur die Grenzfalle, ném- 
lich mit und ohne Schale, in einfacher Weise berechnen. Der Uber- 
gang findet dort statt, wo man ihn aus plausiblen Griinden erwarten 
sollte. 


Unterhalb einer Schichtdicke von etwa 3 mg/cm? treten beim wahr- 
scheinlichsten Energieverlust Abweichungen auf, die nicht mehr durch 
den Schaleneinflu8 erklart werden kénnen. Da die Halbwertsbreite hier 
gegen den konstanten Wert der Primarverteilung geht, sollte das Ver- 
haltnis Wo/ax ebenfalls konstant werden. Versucht man diese Ab- 
weichung durch die Winkelstreuung zu erklaren, so findet man z.B. bei 
Aluminium nach (20) eine Grenzenergie K,,, die schon bei einer Dicke 
von 0,5 mg/cm? gleich der GréBe N wird, so daB man bei gréBerer Dicke 
keinen Einflu8 der Streuung mehr erwarten sollte. Abschatzungen der 
systematischen Fehler bei der Messung ergaben ebenfalls zu kleine 
Werte, so daB diese Abweichungen eine offene Frage bleiben. 


Um einen besseren Einblick in die Anderung der GréBen beim Hin- 
zukommen einer neuen Schale zu erhalten, wurden fiir Aluminium 


10 YanG, C.N.: Phys. Rev. 84, 599 (1951). 
1! LANDOLT-BORNSTEIN: Zahlenwerte und. Funktionen, Bd. I/2. 1951. 
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genauere Rechnungen fiir den wahrscheinlichsten Energieverlust und 
fir die GroBe N durchgefiihrt. Dabei wurde von der Darstellung (1) 
ausgegangen und die hdherenergetischen Anteile im Wirkungsquer- 
schnitt durch Faltungen beriicksichtigt. Die Ergebnisse sind in Fig. 20 
und 21 dargestellt. Die Ubereinstimmung ist recht gut, abgesehen 
von dem Abfall des wahrscheinlichsten Energieverlustes unterhalb 
3 mg/cm?. 


Wir danken Herrn Professor W. Paut fiir die Férderung dieser Arbeit und viele 
anregende Diskussionen, Fraulein ANtTJE D6LpissEN, Herrn Dipl.-Phys. ARNo 
FEBEL und Herrn cand. phys. MANFRED BRAUNSCHWEIG fiir die Mithilfe bei den 
Messungen und deren Auswertungen. 

Die Arbeit wurde durch Mittel der Deutschen Forschungsgemeinschaft und 
des Bundesatomministeriums in dankenswerter Weise unterstiitzt. 
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Die Polarisation der von den Betastrahlen des P” 
erzeugten Cerenkov-Strahlung* 


Von 
FRIEDRICH SMEND 


Mit 3 Figuren im Text 


(Eingegangen am 20. September 1961) 


The polarization of CERENKov radiation produced in Plexiglas by the f-rays of P%? 
has been investigated by counting coincidences between fast electrons having 
traversed a thin Plexiglas plate and the light quanta emitted at an angle of 45° 
with respect to the track of the particles. The radiation was analyzed by a polari-* 
zing filter and was found to be linearly polarized, the degree of polarization being © 
at least 87%. The remaining 13% of the observed intensity originate at least partly 
from weak scintillations which are excited by the f-rays in Plexiglas and the inten- 
sity of which could not be measured exactly. With respect to this, the result is 
in agreement with the virtually complete linear polarization of CERENKov radiation 
predicted by theory. 


1. Einleitung 


Die bei der gleichformigen Bewegung eines geladenen Teilchens mit 
Uberlichtgeschwindigkeit in einem durchsichtigen Medium entstehende 
Cerenkov-Strahlung ist nach der auf der klassischen Elektrodynamik 
beruhenden Theorie des Effekts? vollstandig linear polarisiert, und zwar 
liegt der Vektor der elektrischen Feldstarke in der Ebene, die durch die 
Teilchenbahn und die Beobachtungsrichtung definiert ist. Die Quanten- 
theorie ergibt dasselbe fiir den Fall, daB das geladene Teilchen keinen 
Spin hat. Besitzt es jedoch z.B. den Spin $, dann tritt nach SOKOLOV 
und Loskutov? zu der abgestrahlten Energie ein weiterer Beitrag hinzu, 
der einer unpolarisierten Strahlung entspricht. Ist die Teilchengeschwin- 
digkeit aber wesentlich gré8er als die Schwellengeschwindigkeit fiir die 
Erzeugung von Cerenkoy-Strahlung, dann ist dieser unpolarisierte An- 
teil so klein gegen den polarisierten, daB er nicht beobachtet werden 
kann. 


Auch genitigend schnell bewegte elektrische und magnetische Dipole 
erzeugen Cerenkoy-Strahlung, wobei die abgestrahlte Energie hier auBer 


x D7, 
1 Tamm, Ie: J. Phys. USSR. 1, 439 (1939). 
* Soxotov, A.A., and Ju. M, Losxutov: Soviet Phys. — JETP 5, 523 (1957). 
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vom Betrag des Dipolmoments noch von dessen Orientierung zur Flug- 
bahn des Dipols abhangt. Zur gesamten Cerenkov-Strahlung beispiels- 
weise eines Elektrons wird also auch sein magnetisches Dipolmoment bei- 
tragen. Die Rechnung zeigt jedoch, daf hier der Anteil des magnetischen 
Moments an der Ausstrahlung gegen den der elektrischen Ladung ver- 
nachlassigbar klein sein sollte (GINSBURG?, JELLEY‘ S. 32). Insbesondere 
ist es nach den Ergebnissen der Theorie (WERLE und WrzECIONKO®, 
SOKOLOV und LoskuTov®) nicht méglich, an Hand der Polarisation der 
von schnellen Elektronen radioaktiven Ursprungs erzeugten Cerenkoy- 
Strahlung die auf anderem Wege gefundene Polarisation dieser Elektro- 
nen nachzuweisen. 

Die Polarisation der von B-Strahlen erzeugten Cerenkov-Strahlung ist 
experimentell bisher noch nicht untersucht worden. Die Aufgabe der 
vorliegenden Arbeit war daher, die Polarisation dieses Lichts zu messen. 
Dabei konnte auf die Ergebnisse von Vorversuchen zum gleichen Thema? 
zuriickgegriffen werden. 


2. Apparatur 


Das Schema der Versuchsanordnung, in der die Polarisation der unter 
einem Winkel von 45° gegen die Flugbahn der Elektronen ausgesandten 
Cerenkov-Strahlung untersucht wurde, ist in Fig. 1 gezeigt: Ein Biindel 
von $-Strahlen trifft auf den Radiator R, eine diinne Schicht eines durch- 
sichtigen Stoffes, die um 45° gegen die Biindelachse geneigt ist, und 
erzeugt in ihm Cerenkov-Strahlung. Ein kleiner Teil des unter einem 
Winkel von 45° gegen die Bahn der Elektronen emittierten Lichts tritt 
senkrecht durch die Oberflache des Radiators aus (dabei andert sich die 
Polarisation nicht) und fallt durch die Blenden B, und 5, und durch das 
drehbare Polarisationsfilter F auf die Kathode des Photomultipliers J. 
Gemessen wird die Intensitat des auf die Photokathode fallenden Lichts 
(d.h. die Anzahl der pro Sekunde auftreffenden Lichtquanten) als Funk- 
tion der Stellung des Polarisationsfilters. Da die von einzelnen Photonen 
herriihrenden Ausgangsimpulse eines Photomultipliers nicht durch Dis- 
krimination von den Rauschimpulsen des Dunkelstroms getrennt werden 
k6nnen, war wegen der sehr kleinen Intensitat des beobachteten Lichts 
eine Koinzidenzschaltung zweier Photomultiplier notwendig, um den 


3 GrnsBuURG, V.L.: Fortschr. Phys. 8, 259 (1960). 

SP eERE, Ves Cerenkov Radiation and its applications. London: Pergamon 
Press 1958. 

5 WERLE, J., and J. WRrzEcIoNKO: Bull. Acad. Polon. Sci., Sér. math. astr. 
phys. 6, 191 (1958). 

6 Soxotov, A.A., and Ju. M. Losxutov: Soviet Phys. — JETP 34 (7), 706 
(1958). 

7 SMEND, F.: Diplomarbeit Géttingen 1959; — Naturwissenschaften 46, 665 
(1959). 
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Nulleffekt zu verkleinern. Zu diesem Zweck registriert ein zweiter 
Multiplier J mit Hilfe eines Plastikszintillators S* die durch den Radia- 
tor R hindurchgelaufenen Elektronen, wobei die Blende B, einen gewissen 
Raumwinkel fiir diesen Nachweis definiert und damit nur die von 
Elektronen mit einigermaBen unverdnderter Flugrichtung erzeugte 


Multiplier I] 


ee | 
5cem 
Fig. 1. Schema der Versuchsanordnung, Die vom Praparat ausgehenden schnellen Elektronen durchqueren 
den Radiator R, erzeugen dort Cerenkoy-Strahlung und werden schlieBlich im Szintillator S nachgewiesen. 
Die unter 45° gegen die Bahn der Teilchen ausgesandte Strahlung fallt durch die Blenden B, und B, sowie 
das Polarisationsfilter F (die zusammen auf einem drehbaren Trager sitzen) auf die Photokathode des 
Multipliers 7 

Cerenkov-Strahlung zur Beobachtung zulaBt. Gezadhlt wurden nunmehr 
die Koinzidenzen zwischen Ausgangsimpulsen der beiden Multiplier, die 
durch den gleichzeitigen Nachweis eines schnellen Elektrons im Plastik- 
szintillator S und eines von ihm im Radiator (mit unmeBbar kleiner Ver- 
zogerung) erzeugten Lichtquants am Multiplier J verursacht werden. 

Der Radiator bestand aus Plexiglas** (Brechungsindex np =1,49) 


in 1 mm starker Schicht. Es wurden Proben benutzt, die frei von Doppel- 


* NE 102, Nuclear Enterprises (G.B.) Ltd., Edinburgh. 
**x Réhm & Haas GmbH., Darmstadt. 
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brechung waren. Zu Vergleichszwecken konnte die Plexiglasplatte durch 
einen 1,4 mm starken Radiator aus Plastikszintillator* ersetzt werden. 
Mier stand keine von Doppelbrechung freie Probe zur Verfiigung. 


Als Quelle der schnellen Elektronen diente der reine £-Strahler P22 
(Halbwertszeit 14,2 Tage; Maximalenergie des 8-Spektrums 1,71 MeV). 
Die Praéparate mit Aktivitaten von etwa 1—2mC wurden durch Ein- 
trocknen einer Orthophosphatlésung hoher spezifischer Aktivitat auf 
einer Plexiglasunterlage hergestellt. Damit die im Praparattrager ent- 
stehende Cerenkov-Strahlung die Messungen nicht stérte, wurde die 
Praparatkammer durch eine 10 yw starke Aluminiumfolie im Kollimator 
lichtdicht gegen die iibrige Apparatur abgeschlossen. 


Das Polarisationsfilter war eine unverglaste Folie** (freier Durch- 
messer 23 mm), die im Bereich von 3000 A bis 7000 A gute Polarisations- 
eigenschaften aufwies. 


Die Photomultiplier *** besitzen eine so groBe Verstarkung, da8 ihre 
Ausgangsimpulse iiber Impulsformerstufen direkt der Koinzidenzstufe 
zugefiihrt werden konnten. Diese benutzt nach GREEN und BELL®8 die 
Rohre 6 BN6 mit zur Erhéhung der Empfindlichkeit verkleinerter Anoden- 
und Schirmgitterspannung. Darauf folgen ein langsamer Verstarker, 
ein Diskriminator und ein Zahler. Die Auflésungszeit der gesamten 
Koinzidenzanordnung betrug rund 4,5 Nanosekunden. 


3. Messungen 


Eine volle Umdrehung des Polarisationsfilters wurde in Schritten 
von 15° ausgefiihrt, in jeder dieser Einstellungen zunachst der Nulleffekt 
und dann ebenso lange die Intensitat der vom Filter durchgelassenen 
Strahlung gemessen. ; 


Das Ergebnis einer solchen MeBreihe gibt Fig. 2 wieder. Es zeigt sich 
eine sehr starke Abhangigkeit der Zahlrate von der Stellung des Polari- 
sationsfilters. Nach der Theorie des Cerenkov-Effekts ist zu erwarten, 
daB in den Maxima der Intensitaét die Schwingungsrichtung des vom 
Polarisationsfilter durchgelassenen Lichts parallel zur Zeichenebene der 
Fig. 1 steht. Dies wurde von den Messungen bestatigt, allerdings mit 
einer kleinen Abweichung von etwa 2,5°, die wahrscheinlich auf einen 
Fehler in der Justierung der Apparatur zuriickgeht. In Fig. 2 ist die 
Stellung des Polarisationsfilters deshalb durch den Winkel # gegen die 
Lage der beobachteten Maxima bezeichnet. Die Fehlergrenzen geben die 
statistische Unsicherheit der Impulszahlen an; der Untergrund ist bereits 


* NE 102, Nuclear Enterprises (G. B.) Ltd., Edinburgh. 

xx Ks UV-MIK, Erwin Kasemann GmbH., Oberaudorf am Inn. 
xxx RCA 6810 A. 

8 GREEN, R.E., and R.E. Bett: Nuclear Instrum. 3, 127 (1958). 
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abgezogen. Er betrug im vorliegenden Fall unabhangig von # im Mittel 
17 Koinzidenzen/2 min, also ein Viertel des Effekts im Minimum. 

Zur Bestimmung des Polarisationsgrades des beobachteten Lichts 
wurde das Verhaltnis der Intensitaéten in den Maxima und Minima der 
MeBkurven genau ermittelt. Es ergab sich der Wert 


“Ee —0,0865 +0,0045 . 


Ohne weitere Korrektionen wiirde sich daraus der Polarisationsgrad P, 
definiert durch 


c= I min 
P — Imax 
I min ; 
Zu 1: ipras 
P = (84,1 £0,8) % 
ergeben. 


In gleicher Weise wie beim Plexiglas wurde nun die Polarisation des 
von dem Radiator aus Plastikszintillator ausgehenden Lichts untersucht., 


jMoinzidenzen/ 2min | 


0° 90° 180° 270° 560° 3% 
Fig. 2. Beispiel einer Polarisationsmessung an dem von den f-Strahlen im Plexiglas erzeugten Licht. 
Aufgetragen ist die Anzahl der in 2 min gezahlten Koinzidenzen als Funktion der Stellung # des 
Polarisationsfilters, Der Nulleffekt ist bereits abgezogen 


Die hier beobachtete Strahlung war wesentlich intensiver als beim 
Plexiglas, aber innerhalb der Fehlergrenzen unpolarisiert. Dabei ist 
jedoch nicht bekannt, welchen Einflu8 die Doppelbrechung der benutzten 
Probe auf das Ergebnis hat. 

In einem Kontrollversuch (Wiederholung der Polarisationsmessung 
am Plexiglas nach Drehung des Multipliers J um 60° um seine Langsachse) 
konnte keine Abhangigkeit der Empfindlichkeit dieses Multipliers fiir 


linearpolarisiertes Licht von dessen Schwingungsrichtung festgestellt 
werden. 
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4. Korrektionen 


» An dem Mefergebnis zur Polarisation der im Plexiglas erzeugten 
Strahlung sind Korrektionen anzubringen, die die nicht ideale Geometrie 
der Versuchsanordnung und das von den f-Strahlen im Plexiglas ange- 
regte Szintillationslicht beriicksichtigen. Das Polarisationsfilter konnte 
nach den vom Hersteller mitgeteilten individuellen Durchlassigkeits- 
kurven im Rahmen der Ver- 
suchsgenauigkeit als voll- J(%/ | 
standig polarisierend ange- 10 4 
sehen werden. 


a) Geometrie der Ver- 
suchsanordnung. Da in der 
Versuchsanordnung sowohl 
fiir den Nachweis der 
schnellen Elektronen als 
auch fiir die Beobachtung 
des im Radiator erzeug- 45 
ten Lichts gewisse Raum- 
winkel ausgeblendet wer- 
den, wird selbst dann, wenn 
die Cerenkov-Strahlung der 
Theorie entsprechend voll- 
standig linear polarisiert 
ist, das beobachtete Licht 
keine einheitliche Schwin- 0 
gungsrichtung besitzen. Die o° 90° 180° 
Bisnis al peteeni apron Tih Puce Tle 1) tesa in Sig 
tende MeBkurve I (0) fiir rechnet ftir die unkorrigierten Polarisationsgrade P= 96,3% 


7 Ske [1(d) = 0,019 + 0,981 cos? 8] bzw. P=84,1% [I(#) =0,087 + 
die Intensitat der vom 0,913 cos? 8]. Diese Funktionen entsprechen denen ftir die 


Polarisationsfilter durchge- korrigierten Polarisationsgrade P’ = 100% baw. P’ = 87%. Die 
MeBpunkte sind die der in Fig. 2 wiedergegebenen MeBreihe 
lassenen Strahlung als (gemittelt zwischen den Werten fiir und + 180°) 
Funktion der Stellung des 
Filters wurde unter vereinfachenden Annahmen aus den geometrischen 
Daten der Apparatur berechnet. Sie ist in Fig. 3 mit der Bezeichnung 
P’ =100% eingezeichnet und entspricht ungefahr der Funktion, die 
nach der oben gegebenen Definition des Polarisationsgrades P fiir 
P =96,3 % gelten wiirde. Die analog fiir den unkorrigierten Polarisations- 
grad P=84,1 % bzw. den korrigierten Polarisationsgrad P’ = 87% berech- 
nete Kurve gibt, wie Fig.3 zeigt, die Resultate der Messungen gut wieder. 


1 
i 
P=84,1% 
P's87% > 


P=963% | 
P'= 100% 


b) Szintillationsleuchten im Plexiglas. Damit das im Plexiglas 
erzeugte Szintillationslicht ohne gleichzeitig auftretende Cerenkov- 
Strahlung beobachtet werden konnte, wurde eine Plexiglasprobe (von 


2 
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gleicher GréBe wie der Radiator) senkrecht mit einem Réntgenstrahl- 
biindel durchstrahlt (Réntgenréhre mit Cu-Anode, Anodenspannungen 
zwischen 10 und 30 kV*). Diese Probe sa8, in einem kurzen Lichtleiter 
eingekittet, auf der Photokathode eines Multipliers. Als Vergleichs- 
substanz diente wie bei den Polarisationsmessungen eine gleich groBe 
Platte aus Plastikszintillator. 

Fiir gleiche in den Proben absorbierte Energie ergab sich das Inten- 
sitatsverhaltnis V der im Plastikszintillator bzw. im Plexiglas erzeugten 


Lichtmengen zu V =3000 +1000. 


Ein entsprechender Intensitatsvergleich wurde nunmehr in der fiir die 
Polarisationsmessungen benutzten Apparatur gemacht. Abwechselnd 
wurden die beiden Radiatoren aus Plexiglas und Plastikszintillator den 
f-Strahlen des Praparats ausgesetzt und jeweils der Anodenstrom des 
Multipliers J gemessen (das Polarisationsfilter war entfernt). Dabei wurde 
das Verhaltnis R der von den §-Strahlen im Plastikszintillator bzw. im 
Plexiglas hervorgerufenen Lichtintensitaten bestimmt zu ; 

R=17 +3. 
Dieser Wert ist ebenfalls auf gleiche in den Proben absorbierte Energie 
korrigiert. 

Unter der Voraussetzung, daB die Szintillations-Lichtausbeute in den 
beiden untersuchten Substanzen streng proportional der absorbierten 
Energie ist, erhalt man als Verhaltnis der durch Szintillation unter dem 
Einflu8 der 6-Strahlen des P*? in Plexiglas erregten Lichtintensitat S 
zu der gesamten von diesen #-Strahlen angeregten Lichtemission L: 

S 


Be oe Aes 
Th SEG lamer 


d.h. das vermutlich unpolarisierte Szintillationsleuchten des Plexiglases 
liefert bei den Polarisationsmessungen einen winkelunabhangigen Bei- 
trag von (2,4-+1) Promille der Zahlrate im Maximum. 

Die Fehlerangabe beriicksichtigt nur die statistischen Unsicherheiten 
der einzelnen MeBwerte. Da iiber die vorausgesetzte Proportionalitat von 
Lichtausbeute und absorbierter Energie in beiden Substanzen nichts 
Genaues bekannt ist, kann dieses Resultat héchstens die GréBenordnung 
von S/L angeben. 


5. Diskussion 
Drei Erklarungen des MeBergebnisses sind méglich: 
1. Die Cerenkov-Strahlung ist vollstandig linear polarisiert; die Ab- 


weichung der gemessenen Funktion J(#) von dem fiir diesen Fall zu 
erwartenden Verlauf hat lediglich apparative Griinde. 


* Die Mindestenergie zur Erzeugung von Cerenkov-Strahlung ist fiir ein Elek- 
tron in Plexiglas rund 200 keV. 
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2. Die Cerenkov-Strahlung setzt sich zusammen aus vollstandig 
linear polarisiertem Licht einerseits sowie vollstandig unpolarisiertem 
oder zirkular polarisiertem Licht andererseits. 

3. Die Cerenkov-Strahlung ist vollstandig elliptisch polarisiert. 

Wie Fig. 3 zeigt, kann die erste Erklarung nicht zutreffen, wenn man 
lediglich beriicksichtigt, daB der geometrische Aufbau der Apparatur 
von dem einer idealen Versuchsanordnung abweicht. Diese Korrektion 
la8t bei vollstandiger linearer Polarisation der Cerenkov-Strahlung bei 
& =90° die Intensitat J (90°) =0,019 £0,01 erwarten, wahrend die Mes- 
sung I min =0,0865 +0,0045 liefert. Die Differenz dieser beiden Werte ist 
weit gréBer als der oben bestimmte winkelunabhangige Beitrag des 
Szintillationslichts von 0,0024-+0,001 zu der beobachteten Intensitat. 
Wegen der méglicherweise sehr groBen systematischen Fehler der Be- 
stimmung dieses Anteils ist es trotzdem nicht ausgeschlossen, wenn auch 
nicht sehr wahrscheinlich, da8 die gesamte Differenz zwischen J,,;, und 
I (90°) dem Szintillationsleuchten zugeschrieben und damit die Cerenkov- 
Strahlung als vollstandig linear polarisiert angesehen werden k6nnte. 

Nimmt man an, da8 die Cerenkov-Strahlung ein Gemisch von linear 
polarisiertem und unpolarisiertem bzw. zirkular polarisiertem Licht ist, 
dann ergibt sich bei Beriicksichtigung der Geometrie der Versuchs- 
anordnung der Grad der Linearpolarisation zu 

P"= (87 £2) % 
(vgl. Fig. 3). Bei Vernachlassigung des im Radiator erzeugten Szin- 
tillationslichts stellt dieser Wert eine untere Grenze fiir den Grad der 
Linearpolarisation dar. Die Cerenkov-Strahlung ist also im Sinne dieser 
Erklarung zu mindestens 87% linear polarisiert. Etwa vorhandene 
Anteile unpolarisierter oder zirkular polarisierter Strahlung machen 
héchstens 13% der beobachteten Lichtintensitat aus. 

Eine elliptische Polarisation der Cerenkov-Strahlung erscheint nach 
den vorliegenden Theorien schwer verstandlich. Allerdings schlieBt das 
MeBergebnis die Annahme elliptisch polarisierter Strahlung mit geeig- 
neter Form und Lage der Schwingungsellipse nicht aus. Ein Urteil 
dariiber, ob diese oder eine der anderen Erklarungen zutrifft, wiirde eine 
Wiederholung der beschriebenen Messungen mit einer dem Polarisations- 
filter vorgeschalteten /4-Platte erlauben, die eine elliptische Polarisa- 
tion in eine lineare verwandeln wiirde. Eine im ganzen beobachteten 
Wellenlangenbereich von 3000 bis 7000 A genau der Viertelwellenlangen- 
bedingung gentigende A/4-Platte stand nicht zur Verfiigung. AuBerdem 
miiBte auch hier die Intensitat des Szintillationsleuchtens im Plexiglas 
genauer bekannt sein als dies jetzt der Fall ist. 


Herrn Professor Dr. A. FLAMMERSFELD danke ich herzlich fiir die Anregung und 
standige Forderung dieser Arbeit. Dem Niedersachsischen Kultusministerium und 
dem Bundesatomministerium gebiihrt Dank fiir zusatzliche Mittel. 
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Aus dem II. Physikalischen Institut der Freien Universitat Berlin 


g,;-Faktoren der Alkaliatome Rb®”, Rb*” und Cs’* 
im Grundzustand* 


Von 
W. WILKE 


(Eingegangen.am 21. September 1961) 


Aus Messungen von magnetischen Dipoliibergangen zwischen den Zeeman-Kompo- 
nenten der Hyperfeinstruktur(HFS)-Dubletts wurden die g7-Faktoren der Atome 
Rb®, Rb§? und Cs!%3 im Grundzustand ?S; bestimmt. Die Ubergangsfrequenzen 
lagen bei 9470 MHz, die Magnetfelder zwischen 1 und 5 kG. Die beobachteten 
Absorptionslinien hatten bei einem Dampfdruck von 0,07 mm Hg alle die gleiche 
Linienbreite von 0,45 G. Der gj-Faktor von Cs}*3 liegt tiber dem theoretischen Wert, 
wahrend die g;-Faktoren von Rb® und Rb*’ gut mit dem theoretischen Wert tber-, 
einstimmen, jedoch untereinander eine geringe Differenz aufweisen. 


I. Einleitung 


Der Grundzustand 2S, der Alkaliatome spaltet durch Wechselwirkung 
der Elektronenhiille mit dem magnetischen Dipolmoment des Kernes in 
ein Hyperfeinstruktur(HFS)-Dublett mit F =J +43 auf. In einem auBe- 
rem Magnetfeld spaltet-ein jeder der beiden HFS-Terme weiter in 
jeweils 2F +1 Zeeman-Terme auf. Eine MeBmethode zur genauen Be- 
stimmung des g)-Faktors der Elektronenhiille besteht darin, daB man die 
Frequenz vy eines magnetischen Dipoliiberganges zwischen zwei Zeeman- 
Termen innerhalb ein und desselben HFS-Multipletts im 4uBeren Magnet- 
feld Hy miBt. Aus y, Hy, der (sehr genau bekannten) HFS-Aufspaltung 
ohne Feld und dem g,-Faktor des Atomkernes la8t sich g; berechnen. 

Nach dieser Methode wurden in friiheren ‘Arbeiten! bereits die 
gy-Faktoren der Alkaliatome im Grundzustand bestimmt. Dabei ergab 
sich fiir Li, Na und K Ubereinstimmung der g;-Faktoren sowohl unter- 
einander als auch mit den theoretischen Werten?:®.7, wahrend Rb und 
Cs von den theoretischen Werten abweichende g;-Faktoren zeigten. Bei 
den nach der Atomstrahlmethode ausgefiihrten Messungen schien ein 
kleiner Unterschied der g;-Faktoren der beiden Rubidiumisotope Rb** 


* D 188 (gekiirzt). 

1 Tavs, H., and P. Kuscu: Phys. Rev. 75, 1481 (1949). 

*Kuscu, P., and H. Taus: Phys, Rev. 75, 1477 (1949). 

’ Handbuch der Physik, Bd. XXXVII/1, S. 118. Berlin: Springer 1959. 
4 Conrap, D.: Z. Physik 162, 160 (1960). 

> FRANKEN, P., and S. Kornic: Phys. Rev. 88, 199 (1952). 

6 Puitiips, M.: Phys. Rev. 88, 202 (1952). 

? PERL, W.: Phys. Rev. 91, 852 (1953). 
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und Rb* — allerdings innerhalb der Fehlergrenzen — vorzuliegen. 
GonraD* maB die g;-Faktoren der Alkaliatome im Grundzustand nach 
der paramagnetischen Resonanzmethode. Er fand fiir Rb®’ einen auBer- 
halb seiner Fehlergrenzen kleineren g,-Wert als fiir Rb* und einen 
gegentiber friiheren Messungen erheblich gréBeren g,-Wert fur Cs18. 
AuBerdem traten im Spektrum des Rb*? und Cs!88 insgesamt drei stark 
verbreiterte Linien auf, die als nicht aufgeléste ,,Dubletts‘ gedeutet 
wurden. 

Es erschien daher wiinschenswert, die Messungen am Rubidium und 
Casium nach der paramagnetischen Resonanzmethode zu wiederholen, 
um die Diskrepanzen zu klaren. 


II. Experimentelles 


Die Messungen erfolgten im 3 em-Gebiet mit dem von Conrap4 
nadher beschriebenen Spektrometer. Das Klystron (723 A/B) wurde mit 
Hilfe einer quarzgesteuerten Frequenzdekade (Schomandl FD 3; Kon- 
trolle des Quarzes durch Vergleich mit der 10 MHz-Normalfrequenz des 
Senders MSF) und eines Synkriminators (Schomandl FDS 3) auf 107 
frequenzstabilisiert. Der MeBresonator war ein H,).-Rechteckresonator, 
der die durch einen Heifluftstrom aufgeheizte Ampulle mit dem Metall 
enthielt. Da die Messungen bei einem Sattigungsdruck von 0,07 mm Hg 
durchgefiihrt wurden, waren Temperaturen von 180 bis 210° C erforder- 
lich. Ein auf 10~> stromstabilisierter Elektromagnet (Varian) erzeugte 
das Magnetfeld. Seine Polschuhe (15 cm Durchmesser) waren mit Ring- 
shims fiir den verwendeten Abstand von 6,8 cm versehen. Die relative 
Feldabweichung war iiber den gesamten Bereich der Probe kleiner als 
8- 10-6. Zur Messung der magnetischen Feldstarke diente ein Protonen- 
resonanz-Magnetfeldmesser (AEG). Die Resonanzfrequenz wurde mit 
einer Frequenzdekade (Schomandl FD1 mit Uberlagerungszusatz FDM 1) 
mit einer relativen Genauigkeit von 5-10-® gemessen. Die Frequenz- 
differenz der 100 kHz-Bezugsquarze der beiden Frequenzdekaden FD 3 
und FD 1 war wahrend aller Messungen kleiner als 0,03 Hz. Vor jeder 
Messung erfolgte eine Priifung der Einstellung des 60 MHz-Oszillators des 
Uberlagerungszusatzes FDM 1. Durch den Einbau eines Markengebers 
in den Schreiber konnte tiber jede Linie eine Reihe von Magnettfeld- 
marken verteilt werden, was eine genauere Untersuchung der Linien- 
breite erméglichte. 


III. Ergebnisse 


Zur Auswertung der Messungen wird die Voraussetzung gemacht, 
daB die Termlagen hinreichend genau durch die Breit-Rabi-Formel® 


8 Breit, G., and I.I. Rasi: Phys. Rev. 38, 2082 (1931); — Handbuch der 
Physik, Bd. XXXVII/1, S. 83. Berlin: Springer 1959. 


564 W. WILKE: 


gegeben sind: 
W(F=I+3,M) 


it ze 4M 2\? 
fiir fatty (1) 
Ww ’ AW 
WE =I 44M) =— sare — br Me MHy + (1 £2) 


fiir. M=+(1+#). 
Hierin bedeuten: 
AW=hAry die natiirliche HFS-Dublettaufspaltung, 


_ (gy + 87) up Ay 


: Z 
h Av ‘ (2) 

i iis CC aia gn 22 OL 
81 mae er (3) 


gist positiv angenommen, wenn wie im vorliegenden Fall fy antiparallel 
zu J steht. jz und damit g; kann positiven oder negativen Wert haben, 


je nachdem /#, parallel bzw. antiparallel zu ‘g gerichtet ist. Die tabellier- 
ten Werte “,//4, sind jeweils mit dem entsprechenden Vorzeichen versehen. 

Fiir magnetische Dipolstrahlung bei Ubergangen zwischen den Zeeman- 
Termen des HFS-Dubletts gelten die Auswahlregeln 


AF=0, 1 und AM = (0, +4. 
Bei unserer experimentellen Anordnung steht der magnetische Vektor des 
Strahlungsfeldes senkrecht zum auBeren Magnetfeld H,, und die Uber- 
gange werden in Absorption beobachtet, d.h. es gilt: 
AF =0,'+1 und’ AM = +1. (4) 


Insbesondere entsprechen 4M =-+1 und 4M =F bs folgenden Uber- 
gangen im ,,starken“ H,-Feld: 


anes vs Ages 

Am;= 0, 

AM => 
m,= — 2. 


Fiir die Ubergangsfrequenz » folgt aus Gl. (1) mit den Auswahl- 
regeln (4): 
AF =+1,4M =-+1: 
2» 4(M + 4) 3\2 
eat Sr ete) + (tt at ley, 8) 
Am; = +1, AF =0, AM=+1: 


2 4 
a= (12555 x4 x2) (4 —x) —2y. (6) 
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Es ist 


LB 


he ISON 
tee Atirechergeee 


Gl. (5) bzw. (6) ist Bestimmungsgleichung fiir x. Aus x erhalt man nach 
Gl. (2) 
fp Ay. gt (7) 
Up Ho 
Das Magnetfeld Hy wird aus der Protonenresonanzfrequenz v, gemaB 


le =) 97; Up 
x Yp 
bestimmt. 


In Tabelle1 sind die verwendeten Werte fiir Ay® und ju;/u,!° angegeben. 
(Fir «;/u, sind die Werte ohne diamagnetische Korrektur einzusetzen.) 


Tabelle 1 
| I | Av (MHz] | wrt 
| 
Rubee 5/2 3035,735+2 =P 153482 225 
Rb8? 3/2 6834,685 +2 +2,7414+4 5 
Csiss 7/2 9192,63183+1 + 2,5642 + 9 


Die Fehlerangaben beziehen sich auf die letzte Stelle. 


Die in Gl. (5) bzw. (6) eingehenden Konstanten sind 


UB é - 9) .4N6 c-1G-1 11,12 
iaarr (1,399 66 + 0,000 02) 1086s 1G ¥ 


1g = (2,675.43 2-0,00002) -102s"4 Gs &, 
m,|m, = (5,44612 + 0,00006) - 10-4 422, 


Die Messungen umfassen die in Tabelle 2 angegebenen Uberginge. 


Die Linienbreite (Abstand der beiden Wendepunkte der Linie) ist 
innerhalb der Fehlergrenzen fiir alle Ubergange gleich und betragt 0,45 G 
bei einem Dampfdruck von 0,07 mm Hg. Die von Conrap* gefundene 
und als von nicht aufgelésten ,,Dubletts“ herriithrend gedeutete Verbrei- 
terung der Ubergange (1, 0) — (2,4) und (1, —1) — (2, 0) bei Rb® und 
(3, —3)—(4, —2) bei Cs!88 wird nicht bestatigt. Dieses Ergebnis ist 


9 Handbuch der Physik, Bd. XX XVII/1, S. 100. Berlin: Springer 1959. 

10 Rev. Mod. Phys. 30, 2, II (1958). 

11 ConEN, E.R., and J.W.M. DuMonp: Phys. Rev. Letters 1, 291 (1958). 

12 ConEeN, E.R., J.W.M.DuMonp, T.W. Layton and J.S. Roritet: Rev. 
Mod. Phys. 27, 363 (1955). 

18 DriscoLr, R.L., and P.L. BENDER: Phys. Rev. Letters 1, 413 (1958). 
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Tabelle 2 

(F, M) — (F’, M’) »v [MHz] Hi, [G] 

Rb® (25) 2): 9 oe (353) 9477,95 2428,27 
Zi ks B) 9477,95 2710,74 

(2710) eed (Oat) 9477,90 3032,33 

(2, Aye (4 0) 9477,90 3394,42 

Cy pe, 3) 9477,95 3797,10 

(3, — 3) — (3, —2) 9477,47 4238,59 

Rb*” (1,4) —(2, 2) 9478,00 1150,68 
(GEO) 233) 9478,00 1834,18 

(Pp 1) 250) 9477,90 3094,65 
On?) ae 9477,70 4931,71 

C588 (3,0). —(4, —1) 9460,75 1319,97 
(37= 1) —"(4,-0) 9460,75 4322,02 

(G2 2 (ea) 9460,65 2733,67 

Co) — (=) 9458,15 4310,04 


unter der Annahme der Giiltigkeit von Gl. (4) zu erwarten, wie die in 
Tabelle 3 angefiihrten berechneten Abstande fiir die betreffendeh 
Linienpaare zeigen. Danach miiBten alle drei Paare gut getrennt werden. 
Da die zweiten Linien jeweils zu einem Ubergang mit Am,;=—2 im 
starken Feld gehéren, ist ihre Intensitat so schwach, daB sie nicht beob- 
achtet werden kénnen. Die berechneten Intensitatsverhaltnisse* sind 
in Spalte 4 angegeben. 


Tabelle 3 
er? Linienabstand Intensitats- 
(F, M) —(F’, M’) rh] he waeaieas 
Rb&? (4,0) —(2, 1) 1,0 2224 
(AA) er 22.0) 
(4, —4) — (220) 2.8 43:4 
(450), 52>) 
Csi8s Garros ie — 2) aa Boe 
(3,.— 2) +14 3) 


Lediglich beim Cs!83 ist der Ubergang (3, 0) — (4, —1) mit Am, =—2 
beobachtbar und um 2G vom Ubergang (3, —1) — (4,0) mit Am, =0 
getrennt. Das berechnete Intensitatsverhiltnis ist hier 1:4. 


Jede der in Tabelle 2 angefiihrten Absorptionslinien wurde mindestens 
20mal unabhangig voneinander gemessen. Die in Tabelle 4, Spalte 2 
stehenden g;-Faktoren stellen die Mittelwerte aus allen Messungen dar. 

Die in Spalte 4 angegebenen g 7 (umger.) sind die mit den in 
dieser Arbeit benutzten Konstanten umgerechneten Werte von TauB 

* Eine Arbeit von E. SCHNABEL iiber die Intensitatsverhdltnisse der Zeeman- 


Uberginge bei Alkaliatomen befindet sich in Vorbereitung, dort auch nahere Aus- 
fiihrungen tiber die Berechnung. 


= 


| 
| 
| 
: 


gy-Faktoren der Alkaliatome Rb®, Rb§? und Cs!83 567 


und KuscH??. Dabei liegt die Abweichung der beiden Rubidiumisotope 
innerhalb der Fehlergrenzen. Es ist jedoch auffallend, daB das Verhiltnis 
der g,-Faktoren der beiden Rubidiumisotope fiir beide Messungen den 
gleichen Wert von 1,00001 hat. Da die Abweichungen kleiner als die 
systematischen Fehler der Messungen sind, kann nur durch statistische 
Methoden unter folgenden Vor- 


aussetzungen eine Aussage iiber Tabelle 4 
. . . . Se nn on a ee a CE ane eee 
die Wahrscheinlichkeit gemacht | gy | 87 (theor.) * | gy (umger.) 
werden, da die nach Gl. (1) ace 2 
; 2,002346 | 2,00234 | 2,002322 
berechneten g;-Werte der bei- = prev 2.002325 | 2.00234 | 2.002298 
den Isotope Rb*® und Rb* ver- —Cs!88 | 2,002518 | 2,00244 | 2,002409 


schieden sind: 


1. Die systematischen Fehler sind fiir alle Messungen gleich. Falls 
die Feinverstimmskala der Frequenzdekade FD 1 in den verschiedenen 
Bereichen unterschiedliche Fehler hat, ist diese Voraussetzung nicht 
streng erfillt. 

2. Abweichungen der g;-Faktoren sind unabhangig vom Ubergang 
und damit vom Magnetfeld Hy. 

3. Die den beiden MeBreihen (Stichproben) zugrunde liegenden Ver- 
teilungen der g’, sind normal. Da eine groBe Zahl von Messungen vorliegt, 
gilt der folgende Test auch, wenn diese Annahme nicht streng erfiillt ist1*. 

Die GréBe 

$as (X — X2) = (Uy = Me) (8) 
(st/Ny + s3/N,)* 


gehorcht dann der t-Verteilung von ,,Student“ mit / Freiheitsgraden”, 


wobel 
fa (st/N, + sB/No)? 2, (9) 


(s3/M)?_, (sE/N) 
N+i " N¥1 


Es sind X, die aus N; Messungen X i; gebildeten Mittelwerte g, (Rb 85) 
bzw. g, (Rb 87), , und jz die wirklichen (unbekannten) Mittelwerte der 
beiden Verteilungen. 

Weiter ist ee (Xs, > a)? 


2 ; 


j=l 


g, (Rb 85) wurde aus N, =124, g; (Rb 87) aus N, =80 Messungen be- 
stimmt. Die empirischen Varianzen (,,sample variances‘’) der beiden 


14 VAN DER WAERDEN, B.L.: Mathematische Statistik, S. 116. Berlin: Springer 
1957. 
15 Dixon, W.J., and F. J. Massey jr.: Introduction to Statistical Analysis, 
p. 123, 284 ed. New York: McGraw Hill Book Comp. Inc. 1957. 
39* 
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MeBreihen sind s, =19,68- 10-6 und s, =35,27-10-®. Um zu entscheiden, 
ob die Abweichung der beiden g,-Werte zufallig ist oder nicht, mu man 
die Hypothese 4, =“, testen: 

1. Hypothese py =o. 

2. Festlegung der Irrtumswahrscheinlichkeit 2«%—0,001, den. ain 
héchstens 0,1% der Falle wird die Hypothese abgelehnt, obwohl sie 
richtig ist. 

3. Durch Einsetzen der Werte N,=124, N,=80, s;=19,68 - 10°%, 
85 = 35527 $ 407% an “Gl. {Oyrergibt@sich {= 112. 

4. Aus einer Tabelle der ¢-Verteilung?* entnimmt man, daB die Hypo- 
these abgelehnt ist, falls |¢] > 3,38. 

5. Einsetzen der Werte in Gl. (8) gibt ¢=4,86. 

6. Die Hypothese ist abgelehnt, d.h. w4=— Mo. 

Unter Annahme der Voraussetzungen 1 bis 3 ergibt sich somit, daB 
mit einer Wahrscheinlichkeit =99,9% die nach Gl. (1) berechneten 
gy-Werte der Rubidiumisotope Rb*® und Rb* verschieden sind. 

Fiir den systematischen Fehler der g;-Werte ergibt sich nach dem 
Fehlerfortpflanzungsgesetz 4g;=5,1-10°. Dabei geben wesentliche 
Beitrage nur die Fehler von y,, e/4m,c und y,. 

Der mittlere Streufehler m =3/ /N der Mittelwerte betragt fiir 
g7 (Rb 87) und g; (Cs 133) m=0,4 - 10°° und fiir g; (Rb 85) m=0,2 - 10°. 

Somit ist das Ergebnis 


g, (Rb 85) = (2,002 34g +0,00005,) +10°4% 
g, (Rb 87) = (2,00232; +0,00005,) +2 - 1074% 
gy (Cs 133) = (2,00251, +0,00005,) +2 - 104%. 


Herrn Professor Dr. R. HONERJAGER méchte ich fiir die Anregung zu dieser 
Arbeit und sein groBes Interesse sehr herzlich danken. Fraulein PoLomsxi danke 
ich fiir ihre Hilfe bei den numerischen Rechnungen, der Institutswerkstatt unter 
der Leitung von Herrn Haune fiir die schnelle und sorgfaltige Ausfiihrung fein- 
mechanischer Arbeiten. Der Deutschen Forschungsgemeinschaft gilt mein Dank 
fiir die Uberlassung eines Teiles der verwendeten Gerate. 

16 LinperR, A.: Handliche Sammlung mathematisch-statistischer Tafeln. 
Basel: Birkhauser 1961. 


ee 


eee ee ee eS ee wT 


Vi 


Oe ee ee ee ee eae 


So 


— ~~ = © 


Zeitschrift fiir Physik 165, 569—600 (1961) 


Aus dem Institut fiir Reaktorwerkstoffe der Kernforschungsanlage Jiilich 


Uber den Einflu8 der Anharmonizitit 
auf die thermische Réntgenstreuung an Kristallen* 


Von 
Harro HAHN 
Mit 1 Figur im Text 


(Eingegangen am 29. August 1961) 


Work already published under the above topic by W. Lupwie and the author! was 
limited to crystal temperatures above the Debye temperature, as it treated the 
lattice vibrations by classical statistics. 


In this paper, a complete quantum-statistical treatment is presented. The essential 
features of the high temperature results remain unchanged: New, temperature 
dependent dispersion curves may be introduced which, for long waves, are deter- 
mined by the isothermal elastic constants. 


1. Einleitung 


Vor einiger Zeit haben Lupwic und Haun den Einflu8B der Gitterschwingungs- 
Anharmonizitat auf die thermische R6ntgenstreuung an Kristallen fiir den Fall 
diskutiert, da die Temperatur des betrachteten Kristalls oberhalb der Debye- 
Temperatur liegt!. In diesem Falle lassen sich die Gitterschwingungen nach der 
klassischen statistischen Mechanik behandeln. 


Die hier vorgelegte Arbeit enthalt eine auch fiir Kristalltemperaturen unterhalb 
der Debye-Temperatur giiltige, quantenstatistische Verallgemeinerung der int 
beschriebenen Rechnungen und Ergebnisse. AuBerdem enthalt sie einige kleine 
Erganzungen zu1. Die wesentlichen Naherungen und ihre Begriindung sind die- 
selben wie dort; eine kurze Aufzahlung mége daher hier geniigen. 


Zunachst wird, wie iiblich, angenommen, daB die Bewegungen der Atome 
h,,---, Jw des Gitters sich durch eine nur von den Atomlagen abhangige potentielle 
Energie @(..., 1), ...) charakterisieren lassen (,,adiabatische Naherung‘‘). ® wird 
nach den Auslenkungen q) der Atome aus ihren thermisch gemittelten Lagen Rt) ** 
entwickelt: 


rb = RO + gh, (154) 
@=94+9,4+0,4+0,4+0,+-:: (a2) 


* D 82 (Diss. T.H. Aachen), gekiirzt. 
*k Die RD stimmen bei Beriicksichtigung anharmonischer Effekte nicht mit den 


durch das Minimum der potentiellen Energie definierten Ruhelagen jb liberein, 
da sie dann noch die thermische Ausdehnung enthalten. 
1 Haun, H., u. W. Lupwie: Z. Physik 161, 404 (1961). 
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mit GO, = D(a ROD 


(1.2a) 


Ae ee 
1 mno mi no 
®; = Br >, as Gj Tk 
“mno 
ijk 
1 Mnop mM mo p 
Loh me ye ~ Di Ry Ti 9; Wi - 
“mnop 
ag kl 
Die ,,Kopplungsparameter“ erster Ordnung om verschwinden immer dann, wenn 
jede der Lagen 9 Symmetriezentrum des Gitters ist, z. B. in den primitiven Gittern, 
auf die alle folgenden Betrachtungen der Einfachheit halber beschrankt bleiben. 
Die Entwicklung (1.2) wird nach dem Gliede vierter Ordnung abgebrochen, 
AuBerdem werden die Glieder ®, und @, in einer St6érungsentwicklung der . 
Streuintensitat nach Potenzen von 


W=0,+ 9, (1.3) 


nur soweit beriicksichtigt, daB 


vorkomint: @, héchstens quadratisch, @, héchstens linear (4 4) 


Diese beiden Naherungen sollten nach den Erfahrungen mit anderen Anharmo- 
nizitatseffekten solange brauchbar sein, wie die Temperatur des betrachteten 
Kristalls nicht in die Nahe der Schmelztemperatur kommt. 


Die Intensitat der Rontgenstreustrahlung ist im wesentlichen gegeben durch 
den Faktor? 


ra 57 pitt: (cD — 1h’) 
5, bY 
Ny psn, §8-(b—0) x (1.5) 
5) Sst 
Sh (®) 


wo /(®) der Atomformfaktor und § die Differenz der Wellenzahlvektoren des ein- 
fallenden und des gestreuten Réntgenstrahls ist. Zu mitteln ist iiber die kanonische 
Verteilung bei der Temperatur T: 


De PPM. C9] sy (®) |) 


T 
sp (St) Se PAR 


MN 


1 
Aiea 


(1.6) 


(kg = Boltzmann-Konstante). 


* Hier wurde wie in! 0. B. d. A. #° =0 gesetzt. Ferner wurde, wie iiblich, der 
Einfachheit halber die Streuintensitat pro Perioduzititsvolumen eines aus lauter 
gleichen Periodizitatskasten mit je N Atomen zusammengesetzten, unendlichen 
Kristalls betrachtet. In diesem sind die mittleren Lagen 9 = 4 §, wo ) ein Vektor 
aus ganzzahligen Komponenten ist und A die Matrix aus den Basisvektoren, die 
das betrachtete Kristallgitter aufspannen. 

2 Siehe Born, M.: Rep. Progr. Phys. 9, 294 (1942/43), sowie die dort und in 1 
zitierte Literatur. 
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<M s| I> ist dabei der Erwartungswert des Operators sh() in dem durch den 
Quantenzahlensatz Jt gekennzeichneten Eigenzustand des Kristalls mit dem Ener- 
giewert Eg; die Summe lauft iiber alle Eigenzustande %. 


Allen bisher verdffentlichten Interpretationen von Streuexperimenten?liegt eine 
theoretische Streuformel zugrunde, welche man aus (1.5) mit Hilfe der sog. haymo- 
nischen Ndherung gewinnt: Die Entwicklung (1.2) wird bereits nach dem quadra- 
tischen Glied abgebrochen. 

Dies hat zur Folge, daB die theoretischen mittleren Lagen mit den durch das 
Minimum der potentiellen Energie definierten Ruhelagen* zusammenfallen. Die 
Eigenschwingungen eines Kristalls werden ebene hayvmonische Wellen, deren Fre- 


quenzen @(f, 4) und Polarisationsrichtungen e(f, A), A= 1, 2, 3 aus den Kopplungs- 


parametern zweiter Ordnung berechnet werden kénnen. (f bedeutet den Weéllen- 
zahlvektor. Er durchlauft N Werte, die in einer Zelle des 22-fach vergréRerten 
reziproken Gitters liegen und im tibrigen durch die dem Kristall auferlegten Rand- 
bedingungen bestimmt werden). Die Wahrscheinlichkeit wg(q%, ..., Gov) dqh... dqby, 
bei einer Messung der Auslenkungen q) eine Wertekombination zwischen ..., q), ... 
und ..., q+ dq), ... zu finden, bekommt die Form einer GauB-Verteilung’. Fiir 
eine solche Verteilung la8t sich leicht zeigen?, daB 


sp (®) a gis: (GO q°) = one [n- (q5—G°)]? (1.7) 


wird**. Die ebenfalls einfache Ausrechnung der quadratischen Mittelwerte in (1.7) 
fiihrt schlieBlich mit (1.5) zu 


Fan AEP®. exp |— ae 9 (6,3) See sf MY]. (1.84) 
5 yA 


Darin ist M die Masse der Atome, ¢(f, w) die Plancksche mittlere Energie eines 
harmonischen Oszillators der Frequenz mw bei der Temperatur T. 
it 


Entwickelt man nach dem mit e behafteten Term in der Exponential- 


funktion, so wird aus (1.84) 


N 1 e(B, @) - (Re)? 
T= F8atptexp |— NM 2 ee x 


x {op@) + 57 Di e(8.@) Moe OB(R +H + (1.8b) 


da >, gi RRO ue dp(R) eine 6-Funktion mit der Periodizitat des reziproken 
z 

Gitters ist. 8’, &’, 2’ stehen fiir é(f, 2’), © (f, 4’) und e(B, @(¥, 4’)). V, ist das Volumen 

der Elementarzelle. 

x Alle auf diese Ruhelagen bezogenen GréGen sind im folgenden mit einer 
Tilde (~) versehen. , 

xx Vgl. auch den direkten Beweis einer Verallgemeinerung von (4.7) im An- 
hang 2. 

3 Brocn, F.: Z. Physik 74, 295 (1932), FuB8note S. 309. Dort ist die GauB- 
Verteilung zwar nur fiir die Koordinate eines einzelnen Oszillators bewiesen, doch 
beweist man mit Hilfe der Normalkoordinatenentwicklung (vgl. 3.3) der Auslen- 
kungen daraus leicht das oben Behauptete. 
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Der erste Term in der geschweiften Klammer gibt nur in den Laue-Punkten 
einen Beitrag zur Intensitat, wahrend die anderen Terme zwischen den Laue- 


Punkten Beitrage liefern. Diese Terme beschreiben die sog. Ein-, Zwei-, ... Phono- 
nen-Prozesse, bei denen jeweils ein, zwei, ... , Phononen“ (Schwingungsquanten der 
harmonischen Eigenschwingungen) (f, A); (f, A) und (f’, 4’); ... an der Streuung 


beteiligt sind. 


Eine erweiterte harmonische (die ,,quasihaymonische“) Naherung, in welcher ein 
Teil der Anharmonizitat dadurch beriicksichtigt wird, daB man © um die 5 (T) und 


nicht um die R9 bis zu quadratischen Gliedern entwickelt, bildet die nullte Naherung 
der nun folgenden quantenstatistischen St6rungsrechnung. Diese wird zeigen, dab 
die wesentlichen Ziige des Hochtemperaturergebnisses aus! auch bei tiefen Tem- 
peraturen erhalten bleiben: 

Abgesehen von einem Korrekturfaktor (dessen ausreichend genaue theoretische 
Berechnung allerdings schwierig ist, vgl. die Diskussion am SchluB des Abschnit- 
tes 4) ergab sich dort eine Intensitatsformel der Form (1.8), in welcher die Frequen- 
zen @ durch gewisse temperaturabhangige Frequenzen Q,(f, 7) zu ersetzen waren. 
Fir £0 wurde 


eQR(EA)~ Dy cl) (T)-e; Crk he (1.9) 


tf, 
47,75 is ( 


M 


(= Vit). Dichte; e;, 7=1, 2, 3: Komponenten des Polarisationsvektors e der ° 


z 
quasiharmonischen Gitterwelle f, 4): Die QB wurden fiir {0 proportional zu den 


isothermen elastischen Konstanten Cre und nicht zu den adiabatischen Konstan- 


ten, welche die Schallgeschwindigkeiten bestimmen. 


2. Stérungsentwicklung der Streuintensitat 
Es ist zweckmabig, Gl. (1.6) auf die Form 


ECR] e PM s9() |R) 
BCR e PIR 
ZAM] er PUEAEND «sy () [RD 
tate |) 


mit dem Hamilton-Operator 


Sp (X) = 


H = H,,,-+ W = (kinetische Energie) + ®, + ©, + W (2.2) 
umzuschreiben. 


Die Spuren in Gl. (2.1) sind namlich von der Wahl des zugrunde- 
gelegten Basissystems |9t> im Hilbert-Raum unabhangig, so daB man 
zu ihrer Berechnung statt der unbekannten Eigenfunktionen des ge- 
stérten Hamilton-Operators H einfach die bekannten Eigenfunktionen 
des ungestérten, ,,quasiharmonischen‘‘ Hamilton-Operators H. qhe Wels 
wenden kann. Die Stérung W kommt dann in (2.4) nur see in der 
Exponentialfunktion exp[—f(H,,-+W)] vor. 


Den Operator Y(B) = e78 (Haat) (2.3) 


: 
: 
! 
. 
: 
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kann man ebenso nach der Stérung W entwickeln, wie man in der Dirac- 
schen Stérungstheorie* den Operator U(t) =e~ (4) (H.0°+) entwickelt: 


Yipes ash of dp, W(6,) +f ap, J 4B, W(B,)- W(Bs) + 


‘ (2.4) 
= ONS (eat )e hi dBi. J ap, Wf). WiB,) 
; v=0 (B2A,2 6.2 --- 2py=0) 
mit s 
W(B) = 8 4ar WeP Ran, (2.4a) 


Mit der Definition =BH 
eee ee 


BKM oP Me |W me 


des ,,quasiharmonischen Mittelwertes“‘ eines Operators und mit (2.4) 


wird aus (2.1) unter Vernachlassigung aller Glieder héherer als zweiter 
Ordnung in W: 


5 = exp {7 8: (9? — 99)} 
- De + 
rlYen feria Wo$ <3" fap Sap WAH B) 
— pW". fap, 0)-s +p ipa) 
Die Mittelwerte W"" in (2. : sind aus 


fap WG) ) = fap WO) y =6-7 


_ 7 (2-6) 


qh 
entstanden *. 


Speziell fiir unseren Fall (1.3), (1.4) ergibt sich (Di" verschwindet als 
Mittelwert einer ungeraden Funktion der Koordinaten iiber eine Gaub- 
Verteilung, vgl. auch Abschnitt 3): 


2 gi (a9 —a°) 


(fap (,(A) + 9,(8))-8 —6- Be x4) 4 
“a fenfeatarea>- 
— st. fap fap, b, (B,) BB.) a 


* Vgl. (2.4a). Die Reihenfolge zweier Operatorfaktoren ist fiir die Bildung der 
Spur ihres Produktes gleichgiiltig. 

4 Siehe z.B. BECKER, R.: Theorie der Elektrizitat, Bd. 2, §27, insbesondere 
S. 120. (Stuttgart 1959). 


(2:7) 
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Die Entwicklung (2.6—7) ist (ebenso wie die entsprechende Entwicklung 
in}) sinnvoll und brauchbar, obwohl (2.4) eine Entwicklung nach 
GréBen (®;, ®,) ist, welche zur Teilchenzahl N proportional sind. Das 
muB deshalb so sein, weil sp(S) selbst eine von N unabhangige GréBe 
sein muB. 


3. Berechnung der quasiharmonischen Mittelwerte 


Im folgenden wird zunachst die Berechnung der quasiharmonischen 
Mittelwerte in Gl. (2.7) beschrieben. Den Ausdruck, welcher sich durch 
Einsetzen der Ergebnisse dieser Rechnung in die Gl. (2.7) und Ausfiihren 


der dort vorgeschriebenen Integrationen schlieBlich fiir s,(&) ergibt, 
findet man am Anfang des Abschnitts 4. 


Auszurechnen sind (vgl. 1.2a!) Terme der Form 


qh x 


I] a (61) (B,) - [TG (Be) - ef) (3.4) 
und P 
IT a By) ) LT GE @” : (3.1b) 


Wesentliche Hilfe leistet dabei die Tatsache, daB 
die Kommutatoren [9/"(6,), 9? (B2)] samtlich reine Zahlen (3.2) 


sind. Um (3.2) einzusehen, driicke man die gj" durch die ,,Normal 
koordinaten“’ aus, welche das System der Gitterschwingungen in der 
quasiharmonischen Naherung entkoppeln: 


h = i T ay =e m 
q= ye e; (£, a) 2NMa(t A) (d¢,€ ar ine Shy, (3.3) 
£4 : 


t+0 ** 
by, ist der Erzeugungs-, 0;, der Vernichtungsoperator fiir die Quanten 
(,,Phononen") der Eigenschwingung zu H,,, mit dem Wellenzahlvektor f, 
der Polarisationsrichtung e(f, A) und der Frequenz w(f, 4). (A=1, 2, 3; 
€ durchlauft — bis auf f=0 — alle N Werte einer Zelle des 2-fach 
vergroBerten reziproken Gitters, die mit der Periodizitats-Randbedin- 
gung*** vertraglich sind). Die };,, bf; gehorchen den bekannten Ver- 
tauschungsrelationen 


[Ora, bey] = Ore Ory, [Ora, Op vw] = [Of,, BF y] =O. (3.3.a) 


* Die ¢(B,) sind wie in (2.4 a) WB) definiert. Auf die in (3.1) angegebene Form 
bringt man die Koordinatenprodukte aus ®,(f,) bzw. ®, ( (B1,(2)) durch Hinein- 
schieben eines Faktors 1 = ¢?™?/ah. ¢~P1,2Han zwischen jeweils zwei g-Faktoren. 


** Translationen des ganzen Gitters interessieren hier nicht und sollen daher 
ausgeschlossen werden. Ihnen entspricht f= 0. 
*xkk Vel, FuBnote * auf S. 570. 


Einflu8 der Anharmonizitat auf die thermische Roéntgenstreuung 575 
Als Funktion der 0, b* ist bekanntlich 


i Ha, = By + 2 hoo (E, A) {ofa bea + 3} (3.4) 
t+0 
mit den Eigenwerten 


Eg" = @, + 2 hol, A) ea ahs. Meg 0, 1,2, =... 34a) 


Die Richtigkeit der in G5) aufgestellten Behauptung folgt aus (3.3) 
und aus 


Gi" (B) = eh Han gh eA Hen 


2 ath »NiOTS oda ~ [Bea eM ESE A he pathy mie 8-9) 
(3.5) gilt, weil, wie man sofort bestatigt, auf jedes Element |) des 
vollstandigen Orthonormalsystems der Eigenfunktionen zu H,, 

und bea(B) = ePMah by, e7P Mer genau wie by, -e MF0b” (3.54) 


Pew, bf, (B) = e424 bf, e-P Hae ~ebenso wie Of, - e%F (4) 


Aus (3.2) folgt, wie im Anhang 1 bewiesen wird, die Gleichung 


SES A TCAD 6 be ier: 


Me 


reine Zahl »Cu 


Mit Hilfe dieser Gleichung kann man, wenn man erst den einen Mittel- 


wert 57" ausgerechnet hat, alle Mittelwerte der Form (3.1) leicht erhalten: 
Man braucht nur fiir jeden Faktorg, der unter dem Mittelwertstrich 


steht, jeweils einmal den entsprechenden Operator lant cl auf die 
GréBe S ()"" anzuwenden, und zwar fiir die Mittelwerte (3.1a) an der 
Stelle “ = 6,9:1K,- (dg) — 5go) (dort ist S=s), fir die entsprechenden 


Mittelwerte (3.1b) an der Stelle xy =0 (Si4): 
Da man nach Gl. (3.6) nur jeweils den letzten Faktor g durch den 
entsprechenden Operator ersetzen kann, weil beide unmittelbar auf S 
* Zum gleichen f-Argument gehérige Koordinaten g sind natiirlich vertausch- 
bar. (Man ersieht dies sofort aus der Definition (2.4a), (3.5) der q(B) und der Ver- 
tauschbarkeit der g (0) =q.) Im CH der Gl. (3.6) verschwinden daher die Kommu- 


m : z 
tatoren mit w=v, so daB Cu nur von den Cat mit y= uw abhangt. 
7 
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wirken miissen, so sind hierbei Vertauschungen notig. Steht unter dem 
Mittelwertstrich ein Produkt aus lauter Koordinaten des gleichen Argu- 
ments f,, so darf man alle vorkommenden q’s und Ersatzoperatoren 
untereinander beliebig vertauschen. (Vgl. 3.5, 3.6 und FuBnote * auf 
S. 5751) 

Sowohl zwei Koordinaten @ (A), 7 (Bg) als auch zwei der Ersatzopera- 
toren {d/0x+C},, {0/0%+C},, sind jedoch bei verschiedenen Werten 
der Argumente f,, 8, nicht miteinander vertauschbar. Weil aber ein 
Ersatzoperator und eine Koordinate auch bei verschiedenen Werten 
der Argumente miteinander vertauschbar sind, kann man bei der Be- 
rechnung z.B. von 


91 (Bx) G2 (Bx) » %s (Ba) Za (Be) « 
nach dem Ersetzen von g,(8,) und 43(f,) durch dey und 
{Ser EC sh ih einfach das Produkt 9 (f,) -9%2(B,) durch das Produkt 
der Ersatzoperatoren hindurch nach rechts ziehen, worauf man dan 
auch q,(f,) durch lan 


iiber Produkte aus ees zweier verschiedener Argumente f, und 
2 lassen sich also einfach durch Anwendung der entsprechenden Ersatz- 


ab usw. ersetzen darf. Auch Mittelwerte | 


operatoren auf den Mittelwert S(---x:- ya berechnen, nur mu8 man die 
Reihenfolge beachten: Es wird 


11 #6) 179) S=IT {+o}, Wie +eh-s. 6.7 


Jetzt fehlt nur noch der Mittelwert S’ " selbst. Im Anhang 2 wird be- 
wiesen, daB fiir jede beliebige Linearkomposition 2 (Cea Oe, + Cea be,) = XY 


aus den Erzeugungs- bzw. Rts nee egies mit den Vertau- 
schungsrelationen (3.3a) die Gleichung 


anes [acre 
if 3 Sc curlenciy ous >" as} 
0 ne acta (bfa5¢, +4) 2 ho fea 


= 64 (3.8 a) 
gilt mit der mittleren Oszillatorenergie (vgl. 1.8a, 3.4) 
ain BD 
€(B,0) =ho (50 + 2) = "2 Gots (22 -A). (3.8b) 
Nach (3.5) ist auch der Exponent » x 9? (B,) in S(..., x, ...) eine solche 


g, 1,» 
Linearkomposition, deren Koeffizienten cy,,@;, man unmittelbar aus 
(3.5) abliest: Es gilt 


(3.9) 


ee ae hn; Te? 
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Hier interessiert nur der Fall »y =0, 1, 2; By =0; By, By beliebig (vgl. 2.9). 


= P= ye 0.98) 
fa 


in Tabelle 1 angegeben. 


Fir ihn ist 


Bei der Anwendung der Gl. (3.7) zur Berechnung der Mittelwerte (3.1) treten 


die ersten und die zweiten Ableitungen des Exponenten E nach den nh 
v 


m OE e2 
On EX = und 0° gu Ee = —2* (3.9b) 
t ] 1 nT m 
Oxu Oxy Oxu 
4 v 


auf (alle noch héheren Ableitungen von EF nach den x verschwinden, da E in den x 
quadratisch ist). Ferner kommen auBer den (in den x linearen) Kommutator- 
summen C der Gl. (3.6) noch deren erste Ableitungen 


ecu 
WW tt B 
1,8 Ce = — (3.9¢) 


Ox 
j 


vor. av Gu verschwindet fiir w=», vgl. (3.6) und FuBnote * auf S. 575. 
7 ¢ 
Alle diese Gr6Ben finden sich in Tabelle 1, und zwar in den Kombinationen, die 


bei der weiteren Rechnung (vgl. 3.10) auftreten. 

Der Ubersichtlichkeit halber seien bei der Ausfiihrung der Operationen (3.7) 
alle Indizes fortgelassen. Alle zu 6, gehérigen GréBen bekommen keinen, alle zu f, 
gehorigen einen Querstrich. Dies ist die einzige Unterscheidung, die wirklich wichtig 
ist, da iiber alle zum gleichen §, gehérigen Indizes (die jj usw. bzw. oP usw.) 
ohnehin mit slp ae Koeffizienten eis summiert wird (vgl. 1.2a, 2.7), 
so da8 man alle Produkte g" qe . oder qe “qh ... einfach wie Potenzen g g ... bzw. 


ais x) 

qq .-. jeweils ein und desselben (indexfreien) Operators g behandeln darf, wenn man 
nur an das Endresultat die Indizes in irgend einer (gleichgiiltig welcher) Reihenfolge 
wieder heranschreibt. Es wird 


——— a —gh 
7S" =(E+0)5", FS" ={(0E+ COE + C) + 20E}S", 
799 S"= (E4094 (QE +C)-eE}S™, (3.10a) 
a —gh 
SUAVE + C4 6 (GE + C29 BRE L3RE- PES. (3.10b) 


ae See ale 
(3.10a) dient zur Berechnung von ®,(8,)S__, (3.140b) zur Berechnung von @®,(;,) S 
Se de 
Als Beispiel sei ®,(6,)S ausgeschrieben: 


SS me A 
B6)S. = Sr by OTR (OE+ OF (OE + COE + OR + 
lame 
i TUNat AD (3.11) 
of muito : 
= os) a ee 3 (OE + C)4 1 OnE. 
417k 
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Z/J MY MS z ) 2 
(3i8ugyqeun x uop uoa) —(z/J — *g — *d) oy \ag ig oy 2 uid 327 * hs 3 EO at He) ge 
v4 a 0 2 
GO $0 — 
(s18uryqeun *7J ‘TY uoa pun x wep uoAa) a. tata 2C ig BD aes 
wur6d2 2 l Guat 
A 12 12 
mi u 
4 1 
0 io +7) orm f pun } sozipuy wozyosnez10a yrui anu ‘i(9 + 7g) om (9 + Fe) 
t/Joymgz T/J OY MD z 
(cid — 1g) oy Jog HE CUNDE | 2.8 
a ig) —"Hoylog.oy 02) + 
e a vi oh tise HO + ae) 
= ; z 0 I 
x (1 i630”) minedere” (2%) ty << (z/g — ™d) oy lagay (a 5%) +2. (2 i)| “an pG52 
[Fd —T9) my lag (a 8%) (262)% + 2d oy jag (a BH) (Bx) e+ 
v4 I I 0 z z 
0 (x62? — F)2(9¥) ie ao A eee nace (282) (5x) + q 


Siqorjoq ax 


b orjoqey 


6 
SS ff La La ee eee 


ewe | ee 


——.. 


———— A oe 


Einflu8 der Anharmonizitat auf die thermische Réntgenstreuung 579 


Da wegen der Gleichberechtigung aller Gitterpunkte a nur von 1—m und 
> — m abhangt und auBerdem (vgl. Tabelle 1) auch ay a E nur vonn — 9 = (n— m)— 
J 


(o —m) abhangt, wird die zweite Samme nach Umbenennung von n — m in n und 
von p— im in p gleich 


ba DO". aE > (@E +C) 
n,0 fk ™m 


ijk 


m 
1 
4 


Der letzte Faktor enthalt (vgl. Tabelle 1) ein Kronecker-Symbol der 


Form Dy e—i#R™ _ NV - O¢g. Da k=O in der Normalkoordinatenentwicklung (3.3) 
m 


nicht vorkommt (vgl. FuBnote **, S. 574), verschwindet der zweite Term in (3.11). 


SS ee 
Fiir ®,(8;):S  ergibt sich also eine Summe von nach Tabelle 1 jeweils drei 
i a ies 
Faktoren (% - e) enthaltenden Ausdriicken. ®,(B,)-s wird daher zu | ®|* propor- 


=e r See ee es: — 
tional. Das fiir x8 =0 resultierende ®,(8,) = €” wird Null, wie dies auch sein 
muB (vgl. S. 573). 


Sein 

®,(6,)-S besteht nach (3.10b) aus drei Termen, deren erster aus lauter Sum- 
manden mit jeweils vier Faktoren (x - e) zusammengesetzt ist, wahrend die Sum- 
manden des zweiten je zwei, diejenigen des dritten Terms iiberhaupt keine Faktoren 


9 : 3 : P x Gh —g, —qh —qh 
ny enthalten. Dieser dritte Term ist offensichtlich mit ®,(6,) -S° =@® -S 


identisch, so da8 man ihn gar nicht zu berechnen braucht, da in der Gl. (2.7) sein 
B =—-qgh a= 

Integral 52”. f @,(0) dp = p-s%. @,"” durch einen gleichen Term entgegenge- 
0 


setzten Vorzeichens kompensiert wird*. 
SE ————_—_——_ gh 
Zur Berechnung von ®,(8,) ®, (B5) mi bendtigt mangqq ‘999° S : san hat 
auf (3.10a) noch dreimal den Operator (6 +C) anzuwenden. Dabei darf man alle 
diejenigen Terme gleich bei ihrem Auftreten streichen, welche mindestens einen 
Faktor 6? E oder @E enthalten, dasie bei der Summation PO™"° SMN0 ggg -gqq-S 
aus dem gleichen Grunde verschwinden wie der zweite Term in (3.10a). Es wird 


+ 9(0E + C)?- 6(GE + C) (OE + C)? + (3.12) 
+ 18+ (dE + C)-[8(@E + C)]?-(@E + C) + 
+ 6 [8(@E + C)}}. 


<7 
®, (B,) ®; (By) S besteht demnach aus vier Termen, von denen der erste von sechster, 
der zweite von vierter, der dritte von zweiter, der vierte von nullter Ordnung in 


den ve ist. Der vierte Term kompensiert fiir ve = 69° 1K; (dg 5 — 9g9) (S =) 


ae Er x =0 (S=1) ergibt dieser Term in besonders einfacher Weise den von 


age 
Lupwic® auf andere Art abgeleiteten Wert von @,’ : 
5 Lupwia, W.: J. Phys. Chem. Solids 4, 284 (1958). 
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und nach Integration fap, fap, offensichtlich den letzten Term der Gl. (2.7), 
braucht also hier net betrachtet zu werden*. F 

Beim Ausrechnen von D, (64) — D, (By) Sand D, (B,) OD, (Be) ee nach dem 
oben fiir ®, (By) S oe angegebenen Muster setzt man fiir die (OE + C), (@E + ot 


usw. am besten gleich die Werte an der Stelle x$ = Ono 7 (dg h — Ogo) aus Tabelle 1 
ein. AuBerdem fiithrt man zweckmaBigerweise zur Abkiirzung die Fourier-Transfor- 
mierten der Kopplungsparameter ein: 


£¥ r" 1 MNO, oo. a. HUERT+E RULE’ KR) 
Die = ag DONTE ere eye | (3-13) 
mno 
ijk 
Se a 4 MNOP 2 peel. pf ERMLE RTE ROLE” RP) 
Dayenn = Wye ~ De eT LR eye (3.13 b) 
mnop 
ijkl 
(e; = =e,(f/, 2’) usw., o = =a(f, 1’) usw.) 


Sie enthalten, da wegen der Gleichberechtigung aller Gitterpunkte z. B. 


mnop pars hee ae geh, 
Phe i ey 


ist, jeweils ein Kronecker-Symbol der Form of) VE LE LE (4 o (vgl. auch S.579). 


Der Index P bedeutet, daB das 6-Symbol die Periodizitat ae Sie Gitters 
besitzt). 

Ubrigens haben die ,, Fourier-Transformierten‘ der Kopplungsparameter zweiter 
Ordnung die besonders einfache Form 


Y 1 r t(ERM LY RTM 
Die SY OTT ee, oe REM) 
™ (3-136) 
(P) 
=> OF 44,0 - Oqy w(t A) . 
(Zu diesem Zweck sind die Normalkoordinaten ja eingefiihrt worden, die e;, w in 
(3.3) sind geradezu durch (3.13c) definiert.) 

Da in den hier allein betrachteten primitiven Gittern jedes Gitteratom Symme- 
triezentrum ist, multiplizieren sich die Kopplungsparameter »-ter Ordnung bei 
Umkehrung des Vorzeichens aller oberen Indizes (m—— m etc.) mit einem Faktor 
(— 1)”, so daB mit der Festsetzung e(f, 4) = — e(—f, 4) die Fourier-Transformierten 
gegen eine Umkehrung der Vorzeichen aller f-Indizes invariant sind. 

4. Ergebnisse, Diskussion 

a) Die Streuintensitét kennt man nach (1.5), wenn man s,(8) kennt. 

Indem man die nach der unter 3. beschriebenen Methode gewonnenen 
Te ah 

Ausdriicke fiir ®,(8,)s usw. in (2.7) einsetzt und die dort vorgeschriebe- 

nen Integrationen ausfiihrt, gelangt man zu einem Ausdruck fiir Sp (&), 


* Wiederum quasi als eRieab* erhalt man durch Integration dieses vierten 


Saree arr 
Terms mit %$ =0 die GréBe | dp, ap, @ 3 (By) P3(B,) = — 26-5, welche bereits 


in 5 auf andere Weise jaserketee ist, auf eine iibersichlichere Art. 
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der sich in der Naherung (1.4) schreiben 1a8t als: 


(8) = exp | — agp a  — ct] xB x 
EA 


1 (Ke)? i~€RD 
te 2M 2. SCE ig Maw NS 


(4.4 a) 
| ptt ey pitt 
| ee (322) AIMRAE A 
>< > : me li eae at (B) De wo? 7 eeorg) 
ee , 
ee i 
mit 
ct A eal (Re) (Ke) IK Rd 
i) 1 2N2M SG Boe (1 é WAS 
\Or OEE ye pt -tt-¥ 
(322 Rea 
AL ofa aeE nlg) cssyniad ® Mlogatn og 
1 v 
wa ss 
: Divi 6 
pind Ate (313) : i IY A KR 
saat Dy, worry He) (Re (ey Re") ¢ 
ANK’ 
orth, yee 
1 1 GT (313) f , ry pt RRO 
2 N2Mi Senet (ww’ w’’)? Tee ao (B) (Ke) (We ) (We Je (4.1 b) 
AN 2 
pit f, . pit ts 
1 AyAgds ~ AiAadAs | 4(324)  _ 2 ) 
TaNeme aioe 1 P1O2 OF O23 ox, x0 (B) «(S) (82) X 
x (RE) (WE) [1 — Ait R ei (tthe) RO 2 ei :—E) R) 
; ee 
1424344 _ (414) 4 
Tamu De, Taveuni aetone P(e) (Rey (ey (ed x 
vague Agi att 3 ehh +t) Ry 
* Das zu diesem Ausdruck fiihrende 
qh 


fab, f dp,= ff 4B, dB, iiber YO G+ (GE + C)3 (8E + C)§s 
(0<f,<B,<B) te 


zerfallt in zwei (gleiche) Faktoren, weil man die Symmetrie seines gesamten Inte- 
granden gegen Vertauschung von /, mit B, dazu ausniitzen kann, es durch 


B B 
| SS 4B, @B + SS ab aBa] = 4 f OBL ABs 


(0<B:<f1 <8) (0<B,<f2<6) 


mit dem gleichen Integranden zu ersetzen. 
Z. Physik. Bd. 165 40 
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Die Temperaturfunktionen /“’?(8)* in (4.1) entstehen — abgesehen 
von Faktoren, die nur von f, nicht aber von f, oder von f, abhangen — 


durch Integration der in deng...@... Rue nach (3.10,12) und Tabelle 1 
auftretenden Produkte aus hyperbolischen Cosinus, in deren Argumenten 
B, und B, vorkommen. In Tabelle 2 sind sie zusammengestellt. Dort ist 
auch ihre Herkunft angegeben. Natiirlich lassen sich auch diejenigen 
Integrale leicht fiir beliebige Temperaturen ausrechnen, fiir welche in 
Tabelle 2 nur fiir sehr kleine und fiir hohe Temperaturen explizite Aus- 
driicke angegeben sind. Die betreffenden Ausdriicke wurden lediglich 
ihrer Lange wegen in den Anhang 3 verbannt. Die angegebenen Grenz- 
werte fiir T->Op.py- und fiir T =O lassen sich relativ leicht an den Inte- 
graldarstellungen direkt ablesen, ohne daB man die Integrale erst fiir 
beliebige Temperaturen berechnet zu haben braucht. 

Fiir Temperaturen oberhalb der Debye-Temperatur @ ist das 
Ergebnis (4.1), Tabelle 2 bereits aus + bekannt. 

Es ist wichtig, zu bemerken, daB die durch (3.13) definierten quasi+ 
harmonischen Frequenzen und Polarisationsvektoren w, e in (4.1) noch 
von den Gitterkonstanten und damit wegen der thermischen Ausdehnung 
von der Temperatur abhangen, dies allerdings nur infolge der 9%5 (= A §)- 
Abhangigkeit der OY P**, . 


b) Die neuen Frequenzen 92, (f,A). Wie in + kann man in (4.1) 
auBerhalb des Korrekturfaktors , statt der w(f, A) neue, temperatur- 
abhangige Frequenzen {2,(f, A) einfiihren: In der Naherung (1.4) laBt 
sich die geschweifte Klammer in (4.1a) als Exponentialfunktion schrei- 
ben. Soll (vgl. 1.84) 


= » a (Re)2- (1—et ERD) 
Sp ( )=fhy-e i, B (4.2) 
werden, so mu 
€(Qe (6 A)) €(@) 4 wy: 
25 (f, A) w? 2Not 
try’ |2 ; 
«(2 Pin 2/28) — Ot npeniy (4.3. a) 
1 Ol 2@ @ wo! wo’ "7 @’2 oow 


v 
* Von den oberen Indizes an den f(-*:) bezeichnet der erste das Entw ce 

glied der potentiellen Energie (®, oder ® - welches zu dem Term fiithrt, in dem f( 

auftritt. Der zweite Index bezeichnet die Ordnung der Diracschen isla: 


nung, der letzte die Ordnung in den xe bzw. in | R|. 


** Die Produkte {9 usw. in (3.13) und in anderen Gleichungen andern sich bei 
homogenen Verformungen (z.B. bei thermischer Ausdehnung) des Gitters R5 nicht, 


weil das reziproke Gitter, das die Werte der f bestimmt, die reziproke Verformung 
erleidet. 
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40* 


& a ii z koa ke T 
(§o +%o 4 vite. ‘co + %m + te) id = %0 yey Jog 
_ @o + %w +o) (cm +. 8a + To) E 4 ~ @t=a .- CEs, alg— ss 
nee b iG <x (oe aa tetoulo) [J L]%» [> f a(D + Fe) (9 + Fe)ex ‘ero e"e) 
if (Fo +%a +%o) Fo {+ To +%@4 1) ¥ e(Z Ty) is aid x“ 2(9 ae qe) bee 
L & 
C/G "OY WS ~ 
x fententnceens Se. x (Fo) (Fo) (') (0) ( ne) 
oe ett 
A CONDE 2 EP (2 04 |09)- (¢/J —% —™) oy lag x 
: x (e/g —% —"e) oy lag x 
| © si A) aig @) (;,0 Sli i? ae @) \ 2/d— a/g— : 
z - é : (9 + qe) 2l(o + Fe)e] x 5 chats 
, (@+) (0+ +a) (LZ Ty) XT OOS, mp | mp | x x (9 + 7@) (8) 
et l as ™ 2/d 
Z/G OY MS TZ 
xX 0,000 ayy x (,) (,@) (@ run ayoraty sep) (24 Sram | 
a rat u 
; (9—o)y . (m+ am)y |- 
eif(@—o)ymg " z/J(o +o) yng 
3/d— 
as ie a x (0 + ge) - ae ee 
OOO .y a(L - Ty) »oy \ag- omy |ag op | x Ze) z “(@1P) 
fi G 
a/d 
i [AESENSe) (eideuns ec) ‘ 
a OY oy ‘ 
= 3/J— 
’7o+®o+ m+lo ¢ Me) Te EiPhOumge otororay 
hee e(z-%y) | “Amy lag i op | . ot Il (0 + 7) 00 
: ir 3/9 if 
a/d— 
£q | 8a) |. Tap $ Tt Cig OUNg e £m zm 
cateig UM) | etoulon [Tp f-( a II (0 +32) (g)'ea'ny 
; alg+ 
: 
O= 1 mg 120 pee elie, (€ suey 4suos ayers sesarp uedeM) Uemnzeredue sne jurue3s ( a) : f 


a ey 


o19T}ITUT INF FIOM T[oNJWOAS ‘“Sunyjoisrepyess9quy ae 
c eyfeqey, 
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oder 
Q3(E, A) = O75, my ‘i 6.022 


=w? + ——~ oF > [wie in (4.3a)]- 


i 


{a(6)/eoh,_ a (4.3) 


=e (ts A) { enti) saree 8] 


sein — immer alles in der et Ru (1.4). 


Nach Tabelle 2 enthalt /'43?),(8) gerade den Nenner von (4.3b) als 
Faktor, so daB der Beitrag 6,22 von ®, zu 2% die Form 


Oe se 2? A fs (4.4a) 


bekommt. Diesen Ausdruck hatte man aus dem bereits in 1 abgeleiteten 
Hochtemperaturgrenzwert erhalten kénnen, indem man einfach kT 
durch ¢(6,’) ersetzt hatte. 

Dagegen l4Bt sich die Form des ®3-Beitrages zu Q% fiir beliebige 
Temperaturen nicht einfach aus dem bekannten Hochtemperaturwert ! 
erraten. Explicite erhalt man diesen Beitrag leicht, indem man den im 
Anhang 3 angegebenen expliziten Ausdruck fir /%2?),,,(8) in (4.3b) 
einsetzt. 

Da nur die eine Halfte der Summanden von /*2”),, den Nenner von 


aww’ w”’ 


(4.3b) als Faktor enthalt, wird der entstehende Ausdruck ziemlich un- 
iibersichtlich. 


Er ist deshalb hier gar nicht erst angeftihrt, zumal sich die einzige i. f. 
noch zu diskutierende wichtige Eigenschaft der Q,(f, A) ohnehin besser 
mit Hilfe der wesentlich handlicheren Iniearatiotsn von /£29).. be 
weisen 1laBt. 


Mit dieser wird (vgl. Tabelle 2) 


— 1 f . 
a 2N 2 (cw! w’’)? 


ay -€(B; @,@', w’’) (4.4b) 
mit 


£ (8; 0, 01,0”) =| ee )( as |X 


2 Sin hw’ B/2)/\ 2 Sinha” B/2] 


+B/2 ay 


ie este aaa Cof he’ (x — xy — B/2) + Cof hw” (a, — wy — B/2) -Cof ha ag 
Sane rat = 


Sinhop 
hw 


RI, > O 
— h | oo’ w”’ aw’ a” 
2 |(w+o’+o’’)? w+’ + 0” F 


+B 
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c) Die Frequenzen 92, (f, A) im Grenzfall kleiner ft. Fiir +0 werden 
die neuen Frequenzen auch bei mittleren und tiefen Temperaturen durch 
die isothermen elastischen Konstanten bestimmt. 


Zum Beweis dieser Behauptung seien im folgenden nacheinander das 
Verhalten der w?(f, A), dasjenige der Kopplungsparameter und schlieB- 
lich das der Temperaturfunktionen in (4.4) fiir £0 diskutiert. 


Mit der Bedingung fiir die Translationsinvarianz von ®, 
yO" =o (4.5) 
nN 


und der Symmetrie der ony folgt zunachst fiir die quasiharmonischen Frequenzen 
aw (f, A) aus (3.13¢): 


1 
w? (£, A) ~ re OUI X™ XU ecerkp hs, $0. (4.6a) 
mn 


ks 


Bei einer homogenen elastischen Verformung (,,Verformungstensor‘‘ v = ((v;;)) ) 
des Gitters gehen die mittleren Lagen fi = (X,, X,, X,) tiber in WH’ = R+ 0K bzw. 


X,;=X;+ 3D v;,X,. Wie man leicht nachrechnet, ist 
r=1,2,3 


2D, (R’ 5) 
OTT XT XE ) ee 
2» OVir OU; 5 gene 


mn 


so daB mit der Dichte 9 = M/V, 


1 G(R’) 
ss : 2 =~ Ee, 0 
pee te ge ara NV,  O0j400;5 


6; hy Rs (4.6 b) 


v=0 


Die Ot be , (vgl. 3.13a) gehen fiir kleine f iiber in 


tft” a mo, ym, (ERNE R) or ars 
Oy ae et ae Sh "lejeH Ce; Ry). 
M m,n, 0 
1,9, R37 


Dieser Ausdruck lat sich mit 


Qo Dea & 0 


pk 4 f ok 
— vel. S.579 oben — und ~ a = 0 (Translationsinvarianz von ®,) auf 4hn- 


liche Weise wie der zweite Ter in (3.11) umformen. Es wird 


spf cal a / , va uw , (P) 
ot, et es DENO  XM ER’ oh, 2) en (E, A”) egy Op deg (4.78) 


ie y 
fir f{>0. 
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Mit dem (in i, 7 symmetrischen*) ,,Frequenztensor“ 


é(£, 4) =((4i; [6 4])), 


tij(f,4) = x @° (Ap) _ fERD (4.8) 


dessen Eigenvektoren die e(f, 4), A=1, 2, 3 sind (vgl. 3.13c), wird, wie man leicht 
nachrechnet ** 


ade ae pees 
Dayne & ae xe 


, 
OVg4 
a” 


! e’ Br Fat (4.7b) 
v= 


In ahnlicher Weise geht ot =e ay fiir +0 tiber in 


Grail) 6 lye ee 
Aan #S MBN Boz, bu; 


ver e' ej ej hy Rs. 
Aus (3.13c) in der Form 
Mo’? by = (e(¥, 4”), T’e(€, 4’) 
und aus der (von v unabhangigen) Orthonormalitat 
(e (#4), e(€, A’) = Oye 
der Eigenvektoren e(f) zu T’ folgt durch Differentiation nach v 


dw’? / a / / 4 oe’ la at ane wo 

M ay Ona = MIONE, A )— o’?] (ew. 4 ). Fe) + (ew 4 Soe) (4.9) 

so da& fiir {+0 
=r, 


eee a(P) S| Qo? 
D, RY ride MNS ym Ov ye | OU;7 


ya + (oft 0178) (0% Z|) eit, (4-10) 


: OV; lv=o 
wird. 
Durch nochmaliges Differenzieren von (4.9) mit 4’= 4A” ergibt sich 


a2 ep!? =(v eT’ ) 2 (22 or 
Quip O0;,  \°* Ovjy O0;5 Bv;5” Oviy e’ 


Formt man den zweiten Term mittels der Vollstandigkeitsrelation fiir die e(f/) 
> ej (te A”) Ce ik A”) = 03; 
rz 


um, so bekommt man mit (4.9) und der Orthonormalitaét der e(f) 


C2a/2 ( ; oe? if ke 
OV; 7 OU; 5 Bath OVjy OV; 5 ine ( ) 
, / 4.11 
+M Dio? or aie, x, | (ew. 2”) A ] 
a Oi CU; 5 


* Die Symmetrie von T beweist man leicht aus der Symmetrie oN = ont und 
aus cos(— *)=cos ¥, indem man in (4.8) iiber —) statt tiber  summiert. 
**k Vgl. FuBnote ** auf S, 582. 
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und damit 
ot-tr-v 1 > ta Pe’? 
A AW RK MM OV; OV;5 aes ay 
y ‘ Be! (4.12) 
—2 [w’2 — w2 (es xy) (e (f, Oe: ( fe Riz ; }} 

rz )s a v=0 ( ) OU; 5 v=0, 

fiir oe 

| ptt an ie 2 und ov! ei —¥ streben also fiir kleine £ ebenso wie w? (f, A) quadratisch 


in den f-Komponenten gegen Null. 

Deshalb interessiert jetzt von den Temperaturfunktionen aus 6,9? und 63,2? 
(vgl. 4.4a, b) nur noch der Wert fiir 0. 

Das ¢(f, w’) der Gl. (4.4a) ist von £ unabhangig. 

In der Temperaturfunktion ¢ in (4.4b) darf man fiir +0 auch noch f’ = — f” 
setzen, da sie wegen des 6(?)-Symbols in or , nur fir f= — f” gebraucht wird. 
Fiir die Terme mit A’= 4” aus (4.10) und (4.12) darf man sogar w’ =” setzen, 
nicht jedoch fiir die Summanden mit J’+ J”. 

Diese Temperaturfunktion wird fiir k +0: 


2Ginhw’ B/2/ \2Ginhw” B/2 
3 b/2 Oy 
: io / ae; i dete Sof her’ (x, — % + B/2) - Cof hw” (ay — x + B/2) 
—p/2  —B/2 


(seiner aa) (2 eink 
2 Sinha’ B/2/\ 2 Gin ae ‘ 


si Sin {h(o! +o”) B/2} | Sin {h(o’ — 0”) B/2}) 
as Plo or") hea) | spk 
ho’ 2 [Ginka'B | B] 
ipa 2ho’ # P|. a 


@’2+@!"2 | el!’ e’ 


w@’2 -* @’’2 


é wie in (3.8b). 

Beim Einsetzen von (4.12) in (4.4a) liefert von dem Faktor e’/w’? zur Summe 
iiber A’ + A’ nur der antisymmetrisierte Anteil [e’/w’? — e”’/w’’?] einen nicht ver- 
schwindenden Beitrag, da die Terme mit A’’+ A’ in (4.12) bei Vertauschung von 4” 
mit J’ ihr Vorzeichen wechseln. 

Bedenkt man dies, so sieht man sofort, daB die Summe der Terme mit 4’’=+ i’ 
aus (4.4a) exakt durch die entsprechende Summe aus (4.4b) kompensiert wird*. 


* In 1 wurde jede der sich kompensierenden Summen fiir sich naherungsweise 
weggelassen mit der Begriindung, da® beide fiir einfache Beispiele (z.B. fiir zwei- 
dimensionale Gitter) numerisch klein, fiir zwei spezielle Modelle Null seien. Diese 
etwas unbefriedigende Naherung ist durch das oben Gesagte als tiberfliissig erwiesen. 
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Insgesamt wird 


rip 
Q(t, 2) w= + See; hy by {Aer es 


NV, ij Oe) OViy OV; 5 
j 
rs (4.14) 
62 In w? 4 Olnw? dlinw? 0€ )\t 
: pee Se ; 
Bz Cee oe DeeO Uy OU; 5 ( oT /}\)v=0 


{=>0. 


In® 6 ist in ganz allgemeiner Weise fiir die isothermen elastischen 
Konstanten der Ausdruck 


A aD, (..., NK, ...) 
NV, Ch), (T) ={ av, aV;, f 
6? In w? eet 4 dln? ; élnw? (e— all (4.15) 
+ dis ovis De MONEE OV;s oT 


mit dem (symmetrischen) Tensor der ,,endlichen Verzerrungen“ 
Vi, = 3 (Vir + 5 + 21s Mer) P 


hergeleitet worden. Er stimmt bei Beriicksichtigung der — ebenfalls 
in > 6 hergeleiteten — Gleichgewichtsbedingung 


0D, 1 dln w? A 
ae m3 C1 Vir jog = 0 (4.16) 


genau mit dem Inhalt der geschweiften Klammer in (4.14) iiberein. Daher 
wird 
0.25 (t, A) ~ > CH. (T)-e,e,k,k, fiir £0. (4.17) 


aS 


Formal stimmt dies mit der entsprechenden Beziehung 


Q &-H(E, A) & X Cis pa 8G ek 


der harmonischen Theorie tiberein, in welcher an der Stelle der isothermen 
elastischen Konstanten die (temperaturunabhingigen) _,,statischen“ 
Konstanten 
oy TiS oat ae oss 
‘ NV, OV;,0 Vis V=0 


stehen. Die Q, sind jedoch fiir 0 im allgemeinen nicht mehr, wie es 
die Frequenzen @ in der harmonischen Naherung waren, mit den Fre- 


& LEIBFRIED, G., and W. Lupwic: Solid State Physics, Bd. 12. New York u. 
London 19614 (im Driict)i 
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quenzen der (adiabatisch verlaufenden) Schallschwingungen identisch, 
und zwar auch nicht bei T=0. Am absoluten Temperaturnullpunkt 
verschwindet zwar der Unterschied 5 6 


ails 0 In @? an 0€ 
ce }, — Cis), wh > |r r * re 


zwischen den adiabatischen und den isothermen elastischen Konstan- 
ten*, doch sind die Q3 nach Gl. (4.17) mit den quasiharmonischen 
Polarisationsvektoren e(f, 4) zu bilden, wahrend die entsprechende Glei- 
chung ftir die Schallfrequenzen die Polarisationsvektoren der Schall- 
wellen enthalt. Jene sind Eigenvektoren zum quasiharmonischen Fre- 
quenztensor ¢;; (vgl.4.8), diese dagegen sind Eigenvektoren des Tensors 
2 Ceo) ck, k,==t;; und daher im allgemeinen nur fiir solche f-Vektoren 


mit jenen identisch, welche in gewisse Symmetrierichtungen des Gitters 
zeigen. 
N. B.! Die Verzerrungsableitungen von In w? diirfen in (4.14) wegen 


der Naherung (1.4) mit den Werten 3k’ = 9 + v9 an der Stelle v =0 
genommen werden und sind daher temperaturwnabhangig. 


d) Diskussion. Fiir den Intensitatsfaktor J der Gl. (1.3) ergibt sich 


Ae. 8 =(p) (Re)? (1—ci ERD) 
ESN Deo Buva eA) Sh (4.18) 
5 


mit Q3 =w? + 6,2? + 6,22, vgl. (4.4a/b), F, wie in (4.1). 

Abgesehen von dem Korrekturfaktor F hat (4.18a) genau die Form 
des aus der harmonischen Naherung gewonnenen Ausdrucks (1.8a), 
doch sind die #5 durch die temperaturabhangigen mittleren Lagen °, 
die Frequenzen @ der Schwingungen um das Minimum der potentiellen 
Energie (um die 7) durch die temperaturabhangigen Frequenzen Q, 
ersetzt. Die Q, stimmen nicht mit den (ebenfalls temperaturabhangigen) 
, quasiharmonischen“ Frequenzen wm der Schwingungen um die thermi- 
schen Mittellagen §° itiberein. Sie werden fiir {0 im allgemeinen nur 
bei J=0 und auch dort nur fiir bestimmte, durch die Gittersymmetrie 
festgelegte f-Richtungen mit den Frequenzen der Schallschwingungen 
identisch. Es gilt jedoch Gl. (4.17). 

Um zu sehen, wie man aus der gemessenen Streuintensitat zu Aus- 
sagen iiber die Kopplungsparameter oder iiber die Q,(f, A) gelangen 
kann, benutzt man zweckmaBigerweise die der Gl. (1.8b) entsprechende 


* In der harmonischen Theorie tritt ein derartiger Unterschied tiberhaupt nicht 
auf, da — vgl. das oben Gesagte — in ihr die elastischen Konstanten rein mechano- 
statisch bestimmt sind. 
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Entwicklung 


I= 8082 f*-exp = 


«| feet + + y1 £6). (@e)2- dp(@ +1) +o fp 


tre) tr ?’| 
4 Ke) (KE Day ye QE ye 
+| mals > OU EL a Bb yi 


Syed $32)] dp(@ +8) — 
5 
4 (4.18b) 


Deng -2NAM 
trv’ 


wheel Yet «IOP hye+ (Re) (Re’) (Re”") bp (K + f) + 


ow’ w’’)? « 


+ [hdhere Glieder aus dem Fy der Gl. (4.1b) 
mit den entsprechenden 6p-Funktionen] + 


+ [gemischte Glieder aus #, und aus der 
Entwicklung des 1. Faktors in (4.1) ] | 


Im folgenden werden zuerst die ungefahren GréBenordnungen der 
einzelnen Teile von (4.18b) angegeben, dann wird ein Verfahren zur Aus- 
wertung gemessener Streuintensitatsverteilungen vorgeschlagen. 

Fiir den Bereich der Temperaturen oberhalb der Debye-Temperatur 
findet sich ein roher GréBenordnungsvergleich.der Terme von (4.18b) 
bereits in?. Man gewinnt ihn durch Vernachlassigen der Abhangigkeit 
der Frequenzen w, 2 von f und durch Mitteln iiber alle Polarisations- 
richtungen A der Phononen sowie tiber den Winkel zwischen dem ein- 
fallenden und dem gestreuten Roéntgenstrahl. AuBerdem geniigt es fiir 
diese GroBenordnungsabschatzung, kubische Kristalle zu betrachten. 

V, dlnw? 

a 
des Kristalls, A sei die Wellenlange der verwendeten Réntgenstrahlen. 
Es ergibt sich folgendes: 

Die von der Verdénderung der Frequenzen (w—> Q,) herriihrende An- 
harmonizitatskorrektur an der Einphonon-Streuintensitat Hat im Mittel 
ungefahr die GréBenordnung (Faktor) x y?/a?, ebenso der erste Term der 


sei die Griineisen-Konstante, a die Gitterkonstante 
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(von dem Anharmonizitatsfaktor F, herrithrenden) zweiten geschweiften 
Klammer in (4.18b). Die quasiharmonische mittlere Zwei-Phononen- 
Streuintensitat enthalt im Vergleich hierzu statt des Faktors y2/a? einen 
Faktor 1/A?. Ungefahr wie y?/a? zu 1/A? verhalt sich ganz allgemein die 
GréBenordnung der 6Q-Korrektur an der mittleren »-Phononen-Inten- 
sitat zur GroSenordnung der mittleren quasiharmonischen (n -+-1)- 
Phononenintensitat. 


Der zweite, in ®, lineare Term der zweiten Klammer in (4.18b) 
enthalt im Mittel statt des Faktors 1/A? der quasiharmonischen Zwei- 


Phononen-Streuung einen Faktor ve we, 
a 


Bei Streuexperimenten ist fast immer Aaa. AuBerdem ist an- 
nahernd unabhangig von der Art des betrachteten kubischen Kristalls 
y x2. Die beiden ersten Terme der zweiten geschweiften Klammer in 
(4.18b) und die 6Q-Korrektur an der Ein-Phonon-Intensitat liegen daher 
in einer mit derjenigen der mittleren Zwei-Phononen-Intensitat ver- 
gleichbaren GréBenordnung. 


In ahnlicher Weise sind die beiden ersten gemischten Terme der 
letzten Zeile von (4.18b) und die 6Q-Korrektur an der Zwei-Phononen- 
Streuung im Mittel etwa mit der Drei-Phononen-Intensitat vergleichbar. 
Mit dieser sind auch zwei der allein aus #, stammenden Terme der vor- 
letzten Zeile in (4.18b) vergleichbar. 


AuBer durch die oben aufgefiihrten Faktoren y?/a?, 1/A? etc. unter- 
scheiden sich die besprochenen Intensitatsanteile noch durch Zahlen- 
faktoren, die aufzufiihren wegen der Grobheit der verwendeten Abschat- 
zangsmethode nicht sinnvoll ist. Es sei jedoch ausdriicklich darauf hin- 
gewiesen, daB diese nur in einer genaueren Rechnung verniinftig zu 
bestimmenden Zahlen die angegebenen Verhaltnisse jeweils zweier jener 
Intensitatsanteile zueinander durchaus um etwa eine GrdBenordnung 
verschieben kénnen. AuBerdem sei nochmals betont, daB unsere Ab- 
schatzung nur im Mittel iiber alle Richtungen gilt, wahrend z.B. fir 
kleine Streuwinkel die Anharmonizitatskorrekturen (~y?/a®, y/a -| S| 
etc.) gegentiber den entsprechenden harmonischen Mehr-Phononen- 
Termen (~| S|?) wesentlich gewichtiger sein kénnen, als dies im Rich- 
tungsmittel (8? ~ a a} der Fall ist. 

Im Rahmen der angegebenen, freilich nicht sehr groBen Genauigkeit 
sollten die besprochenen Abschatzungen auch fiir tiefe Temperaturen 
(T <@) richtig sein. 

Nach C.B. WALKER? steuert fiir 4 aa zum harmonischen Anteil 
der gesamten inelastischen Streuung die harmonische Zwei-Phononen- 


7 WALKER, C.B.: Phys. Rev. 103, 547 (1956). Siehe auch die dort zitierten 
Arbeiten. 
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Streuung bis zu rund 50%, die harmonische Drei-Phononen-Streuung 
bis zu rund 5% bei. Die x-Phononen-Streuung mit » =4 kann fiir A wa 
in guter Naherung vernachlassigt werden. 

Alle bisher nicht erwahnten Terme aus (4.18b) besitzen etwa die 
GroBenordnung dieser harmonischen 2-Phononen-Terme mit ” 2 4, so 
daB es gerechtfertigt erscheint, sie ganz fortzulassen. 


Zu einem vollstandigen Bild der auftretenden GréBenordnungen ge- 
hort auch eine Angabe iiber den EinfluB der bei der Ableitung von (4.1) bzw. 
(4.18a) gemachten Vernachlassigungen. Vernachlassigt wurden lediglich 


4. ®, und alle héheren Glieder der Entwicklung (1.2) der potentiellen 
Energie, 
2. Alle zu ©3, @,®,, Of und zu hoheren Potenzen der ®,, ®, pro- 


portionalen Glieder in der Stérungsentwicklung von exp[i8 (q> — q°) | 
nach Potenzen von W = ®,-+ Q,. 


Nach den Erfahrungen bei anderen anharmonischen Effekten hatte 
man beim nachsten Naherungsschritt unter 1. noch ®; und @,, unter 
2. noch alle zu ©, ®; B,, B3 sowie alle zu D,, ©, D,, OB}- B,, Oj und DB} 
proportionalen Glieder zu beriicksichtigen. Die Berechnung dieser und 
auch noch hoherer Glieder hatte sich im Prinzip durchaus nach dem in 
den Abschnitten 2, 3 beschriebenen Verfahren durchfiihren lassen. Sie 
unterblieb hier, weil einerseits die Rechnung um ein ganz betrachtliches 
umfangreicher geworden ware, andererseits aber (siehe Einleitung) nur 
in der Nahe der Schmelztemperatur merkliche Abweichungen von den 
hier abgeleiteten Naherungsformeln zu erwarten waren, so daB der 
Mehraufwand an Rechnung nicht lohnend erschien. 

Eine rohe GroBenordnungsabschatzung der nachsthéheren Glieder 
zu 1. und 2. fiir ,,hohe“ Temperaturen (vgl.+) 1aBt allerdings z.B. eine 
zusatzliche 6 2-Korrektur an der Ein-Phonon-Intensitat mit der Tem- 
peraturabhangigkeit und der ungefahren GréBenordnung der harmoni- 
schen Drei-Phononen-Intensitat erwarten. In etwa der gleichen GréBen- 
ordnung diirften die mittleren Beitrage liegen, welche die entsprechenden 
Korrekturen an dem Faktor #, zur Intensitat beisteuern. Hiernach 
muBte man diese Terme unter Umstanden noch beriicksichtigen, doch 
ist es wegen der schon oben erwahnten, relativ groBen Ungenauigkeit der 
Abschatzungen durchaus moéglich, daB sie in Wirklichkeit, ebenso wie 
die entsprechenden Terme bei allen anderen bekannten Anharmonizitits- 
effekten (Temperaturabhangigkeit der elastischen Konstanten usw.), erst 
in der Nahe der Schmelztemperatur merkbar werden. 


Fiir die Bestimmung der Frequenzen Q,(f, 4) bzw. der harmonischen 
Frequenzen @ (f, A) erscheint hiernach folgendes Verfahren zweckmaBig *: 


* Bis auf zwei kleinere Anderungen ist dieses Verfahren mit dem in1 vorge- 
schlagenen identisch. 


4 


é 
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Man ziehe zunachst von der gemessenen Intensitat die Compton- 
Streuung ab und beriicksichtige alle in (1.5) weggelassenen Faktoren der 
Intensitatsformel. Sodann bestimme man aus den Intensititen einer 
gentigenden Anzahl der scharfen Laue-Maxima des Faktors I(®, T) zu 
jeweils einer bestimmten Temperatur die Koeffizienten W,,(T) der 
quadratischen Form im Exponenten eines korrigierten Debye-Waller- 
Faktors ~ 30,3 (T)K; Kp 

e@ tk 


> 


Qz,) e; 1 

W..= ‘ 6 ee as x 

NM 2 QF Pa 2N2M 
AA 


(4.19) 
EP LEE? f—tf —? 
Se \ors ye PT ay | 2 f322) : OP, e x fia22) 
72 11\2 ear 7 woOw' |» 
fz (0 a”) $a) > at 
wae 


den man durch Hinzunehmen des in den Exponenten gezogenen -unab- 
hangigen Terms — >) By ,.z von (4.18b) zu dem tiblichen, nur durch Er- 
setzen von w durch 2, abgednderten Debye-Waller-Exponenten erhilt *. 

Die Streuintensitat J zwischen den Laue-Punkten dividiere man 
durch jenen experimentell bestimmten, korrigierten Debye-Faktor. Das 
Resultat ist der experimentelle Wert der fetten Klammer in (4.18b) 
zwischen den Laue-Punkten (das ist fiir dp(®) =0). 

Aus diesem Klammerausdruck koénnte man die temperaturabhangigen 
Frequenzen 2, (f, 4) und — durch Extrapolation des in T linearen Hoch- 
temperaturverlaufs der 2, bis hinunter auf T=0 — die harmonischen 
Frequenzen ® bestimmen, wenn man alle anderen Terme auBer dem- 
jenigen der Ein-Phonon-Streuung eliminieren kénnte. 

Die Bestimmung der @ ist recht einfach, wenn nur der Hochtempe- 
raturverlauf des Klammerausdrucks mit hinreichender Genauigkeit be- 
kannt ist. Bei ,,hohen‘‘ Temperaturen sind namlich nur die harmonischen 
Ein-Phonon-Terme proportional zur Temperatur. Die anharmonischen 
Korrekturen zur Ein-Phonon-Streuung sind, ebenso wie die Zwei- 
Phononen-Intensitaét und die mit ihr vergleichbaren Terme der zweiten 
geschweiften Klammer von (4.18b), zu TJ? proportional. Die Drei- 
Phononen-Streuung und die mit ihr, vergleichbaren Terme anharmoni- 
schen Ursprungs sind proportional zu T® (alles fir T>@). Tragt man 
daher fiir T>@O den durch T dividierten Klammerausdruck, das ist 
die durch T - 82° N f2/V,(T) und den korrigierten Debye-Faktor dividierte 
Streuintensitat J zwischen den Laue-Punkten, iiber der Temperatur 

* Auch die mit einem Faktor 1 behafteten Teile der beiden letzten Terme des 
Faktors Fy der Gl. (4.1b) sind von  unabhangig und tragen daher zum Debye- 
Waller-Exponenten bei. Dieser hat also, genau betrachtet, die Form — DW,,K; Ket 


DW, pili K ,i;K;. Bei der im folgenden vorgeschlagenen Auswertungsprozedur 
spielen jene Terme keine Rolle, weil sie fiir T>O zu T® proportional sind. 
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auf, so erhalt man Kurven der Form 


if 
Nf? VV," Texp [— 2 Win Kj Ke] 


= Const + Const’. T + Const’. T?, (4.20) 


jeweils zu einem bestimmten ® eine. 

Den Term Const’ - T? kann man leicht eliminieren, indem man von 
der Funktion (4.20) solange versuchsweise Const’”’ - T? abzieht, bis nach 
der Subtraktion eine Funktion iibrigbleibt, die sich — so gut das im 
Rahmen der MeBgenauigkeit méglich ist — durch eine Gerade dar- 
stellen 14Bt. (Das so bestimmte Const’” ist quasi das experimentelle 
Const’’.) Durch Extrapolation der iibrigbleibenden linearen Funktion 
in T auf T=0 erhalt man dann leicht den harmonischen Ein-Phonon- 


Term ® t 
1 5 6(B, ®) - (RE)? Op (K+ F) 


der Gl. (14.8b) ohne alle Zusatze von Mehr-Phononen-Streuung. 

Die Bestimmung der © (f, A) aus der Réntgenintensitat ist (vgl. 7) im 
allgemeinen nur fiir bestimmte {-Richtungen moglich, namlich fiir solche 
Richtungen, die mit einer Symmetrierichtung des Kristalls zusammen- 
fallen, in welcher die Polarisationsrichtungen e(f, 4) aus Symmetrie- 
griinden rein longitudinal und rein transversal liegen miissen. Die 
Intensitat zwischen den Laue-Punkten braucht man daher (wegen der 
6p-Funktion im Ein-Phonon-Term) nur fiir solche ®-Vektoren, welche 
— eventuell nach Subtraktion eines Vektors des 27-fachen reziproken 
Gitters — in Richtung einer derartigen Symmetrieachse zeigen. 

Auch die Bestimmung der Q, ist im allgemeinen nur fiir diese aus- 
gezeichneten Richtungen von f, 8 méglich. Diese haben auBerdem den 
Vorteil, daB fiir sie die e(f, 4) gleich den &(E, A) sind. Vor allem aber 
verschwindet fiir diese Richtungen von f bzw. & der erste Term der 
zweiten geschweiften Klammer in (4.18b), wie im Anhang 4 gezeigt wird. 

Zur Bestimmung der 2, kann der lineare Anteil der Funktion (4.20) 
dienen. Er enthalt (fiir die betrachteten Symmetrierichtungen) auBer 
dem Ein-Phonon-Term mit den korrigierten Frequenzen nur noch den 
harmonischen Anteil der Zwei-Phononen-Streuung und den in @, 
linearen Term des Klammerausdrucks aus (4.18b). 

Wie man jenen modelltheoretisch ausreichend genau berechnet, ist 
in? erlautert. Den in ®, linearen Term, der gré8enordnungsmaBig mit 
der harmonischen Zwei-Phononen-Intensitaét vergleichbar sein diirfte, 
mu man ebenfalls theoretisch naherungsweise berechnen, um dann beide 
Terme von dem experimentell bestimmten linearen Anteil von (4.20) 
abziehen und aus dem Rest die neuen Frequenzen Q, (£, A) auf die tibliche 
Art ermitteln zu kénnen. Dazu miiBte man eigentlich experimentell 
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etwas mehr tiber die GréBe der Anharmonizitatskonstanten Ot! Dt bZwi 
2 wissen, als bisher bekannt ist. Man kann jedoch wenigstens deren 
ungefahre Gré8e aus der thermischen Dehnung entnehmen. 
Nach dem beschriebenen Verfahren laBt sich der Temperaturverlaut 
der Q,(f,4) nur fiir ,,hohe“ Temperaturen ([>@) bestimmen. Wegen 


der Kompliziertheit der Temperaturfunktionen aus (4.1) und Tabelle 2 


a° 200° 400° 600° G00° T[K] 


Fig. 1. Temperaturverlauf der aus der Beugung von Neutronen an Al bestimmten Frequenzen al t ) (f, 4) und 
der Frequenzen 2B (E 4) bei kleinen f. wo ‘y) 


(—---+ ) i (ad) (T)/é,4 (+: Sutrons MeBwerte) ; 
( ): daraus berechnete Kurve cll80) (T) ey4 (nach SutTrTon). 
*: MeBpunkte fiir 922) (0,3 - £319) Mongitud) ee (0,3 £31, 2,) (Hormryp et al.); 


max ? max ? 


oO: Werte von 9 [2QM/at(310))2_6/8[a@/e¥81%)}>_ nach ° , Fig. 7 


bei mittleren und tiefen Temperaturen scheint es leider aussichtslos zu 
sein, die vor der Berechnung der 2 notwendigen Korrekturen (entspre- 
chend der Subtraktion des quadratischen Anteils von 4.20) auch fiir 
T<@O ausreichend genau durchzufiihren. 

Etwas besser wird man die einzelnen Beitrage zur Streuintensitat 
vermutlich bei der inelastischen Streuung von Newutronen am Kristall- 
gitter voneinander trennen kénnen, welche dabei nicht nur eine Rich- 
tungs- sondern auch eine merkliche Energieanderung erfahren, die direkt 
mit der Art und Zahl der umgesetzten Phononen zusammenhangt. 
In naher Zukunft soll versucht werden, die hier benutzte Methode zur 
Berechnung der Streuintensitat auf den Fall der Neutronenstreuung zu 
verallgemeinern. 
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Man darf vermuten, da8 auch bei der Beugung von Neutronen die 
hier beschriebenen, temperaturabhangigen Frequenzen 2, auftreten 
werden. In Fig.41 wird deshalb — in Ermangelung entsprechender 
Réntgendaten — versuchsweise die Temperaturabhangigkeit der von 
Hormryp, Larsson und DAHLBORG 8 aus der Ein-Phonon-Streuung von 
Neutronen an Aluminium ermittelten Frequenzen Q%”) bei kleinen f£ mit 
der Temperaturabhangigkeit des Ausdrucks verglichen, der sich nach 
Gl. (4.17) im Falle Q% (£, 2) = Q,(E, A) fiir £0 ergeben sollte. (Die hierzu 
benutzten Daten zur Temperaturabhangigkeit der elastischen Konstan- 
ten stammen von SutTron®, die Daten zur Warmeausdehnung von Al 
aus den Structure Reports!°. Es wurde beriicksichtigt, daB die QYY)— T- 
Kurven in 8 fiir /f,,. ==const und nicht fiir f=const gelten, wobei Rmax 
infolge der thermischen Dehnung temperaturabhangig ist. Weil sich 
Aluminium-Einkristalle nach Sutrons Messungen im ganzen Temperatur- 
bereich annahernd elastisch isotrop verhalten — dies bedeutet annahern- 
de Unabhangigkeit der 2,(f, A) von der Richtung des f£-Vektors fiir 
kleine f, siehe auch die Q™) (f)-Kurven der Fig.5 in § —, wurden die in 
Wirklichkeit fiir die (310)-Richtung geltenden Messungen der Fig.7 und 8 | 
in 8 hier einfach mit der fiir die f-Richtung (100) giiltigen theoretischen 
Kurve c'i§°/¢,, verglichen.) 

Die teils direkt aus Messungen (vgl. ®, Fig. 8) fiir einen relativ 
kleinen f-Wert (f= 0,3 - £230), teils aus den Anstiegen [0.Q$Y)/0 £61], _, der 
QW) (f)-Kurven der Fig. 7 in ® ermittelten Me8punkte der Fig.1 werden 
durch die theoretisch zu erwartende Kurve c{}/é,, recht gut reprasen- 
tiert. 

Gern danke ich Herrn Professor Dr. GUNTHER LEIBFRIED fiir die Anregung zu 


dieser Arbeit, ihm und Herrn Dr. WoL_rcane Lupwic fiir viele ermutigende und 
klarende Diskussionen. 


Anhang 1 
Beweis der Gl. (3.6) aus (3.2) 
Zu beweisen ist: Wenn die A,, »=0, 1, 2, ..., m irgendwelche linearen Opera- 


toren im Hilbert-Raum sind, deren Kommutatoren [A me A,]| samtlich reine Zahlen 
sind, dann gilt mit beliebigen komplexen Zahlen x,: 


(a) 
é ( 


ry, xy A, 


) = {Au oo LD %[4y, A,j\ Pa 


Beweis: Durch Reihenentwicklung der Exponentialfunktionen beweist man 
leicht 


Antsy Aw, Av, blty Aad 


® HotmryD, S., K.E,. Larsson and U. Danrsora: Report Nr. IS/16, Sympo- 
sium on Inelastic Scattering of Neutrons in Solids and Liquids, Wien 1960. 

® Sutton, P.M.: Phys. Rev. 91, 816 (1953). 

10 Structure Reports 8, 3 (fiir 1940/41). 
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Wiederholte Anwendung dieser Gleichung liefert 


Da die wesentliche Voraussetzung, da& die Kommutatoren Zahlen seien, beim 
Ersatz der A, durch x,A, erhalten bleibt, so gilt auch 


ny Ay Be Tye da) tty 


Durch Differentiation dieser Gleichung erhalt man 


n 
é (=o) 3 nes bz SON fn 
ax, \° ~ Oty He : AN hs Oxy 
v=0 


a 


() 


; TA yr Ay} ay My 
= Me a ae eeu, MutiAuty ean, oy 4 By if 2 
4 >> [Ay 1 Ay Hy my 
+(IT *).2 $f Dele A+ Dol Rd fe we oY ; 
v 


vou vou 


Zieht man noch in dem ersten Summanden den Faktor A » unter mehrmaliger 
Beriicksichtigung der (wiederum durch Reihenentwicklung leicht priifbaren) 


Relation AV A, 
6 Ag {A, + Ay, A gl} € 


ganz nach vorne, und fa8t man alles ZusammenfaBbare zusammen, so erhalt man 
die zu beweisende Gleichung. 


Anhang 2 
Beweis einer Verallgemeinerung eines Satzes von H. Ort}! (vgl. auch S. 571) 


Ist . 
: X = DY) (cea bea + ta OF) 
ia 


eine beliebige Linearkomposition aus den Oszillator-Erzeugungs- und Vernichtungs- 
operatoren b},, bg, mit den Vertauschungsrelationen (3.3a), so gilt Gl. (3.8a) mit 
€ wie in (3.8b). 
Beweis. Da in der quasiharmonischen Naherung die verschiedenen Normal- 

oszillatoren voneinander unabhangig sind, wird 

cna ey Siar Ree 
a pp ett tat tart — pp ct tat tata (A 2.1) 

fA £A 


—gh Saree le 
a? ge Cracta(2btabt, +1), 


sa 
é 


sowie 


so daB nur noch die Identitat 

——— gh ————— qh Saal = 

peorreo! 3 pb cbr tone" te pore" +D)ee (A 2.2) 
fiir einen einzelnen Oszillator zu beweisen bleibt. 


11 Orr, H.: Ann. Physik (Lpz.) 23, 189 (1935). 
Z. Physik. Bd. 165 41 
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Da der Kommutator [bt+, b] = —1 eine reine Zahl ist, wird 


: eeotteb_ cbt, ,cb, hoe (A 2.3) 
(vgl. Anhang 1). 
Der in (2.5) definierte quasiharmonische Mittelwert lat sich fiir die GroBe 


(A 2.3), welche nur zu einem einzigen Oszillator gehérige Operatoren enthalt, leicht 
auf den entsprechenden Mittelwert 


EX e PHosz . (4 2.3) |n>/X<n| oP Hos | n> (A 2.4) 


fiir einen einzelnen Oszillator reduzieren (vgl. 3.4). ist hier die Zahl der ange- 
regten Quanten und H,,, der Hamilton-Operator des betrachteten Oszillators. 

In der Potenzreihenentwicklung des Produktes e@5 - e, fiir dessen Mittelwert 
nach (A 2.2) und (A 2.3) 


ALOR AAR ECT AS LT (A 2.5) 


zu beweisen ist, besitzen nur solche Produkte von Null verschiedene Diagonal- 
elemente, welche b* und 6 in jeweils der gleichen Potenz enthalten: 


Ee Oe, ye (¢ b*)” (c b)” : (A 2.6). 


(v!)? 


(@c)”<n| b+” b” | n> = (Ec)” ant: (A 2.7) 
und damit a as eee ae ey 
Fa SES Cr (A28) 
it 
i TN ce eee ss) sete ae 
impala tauren? « (2.9) 
230° n=0 


Am Beweis von (A 2.5), (A 2.2) und damit von (3.8) fehlt jetzt nur noch der Nach- 
weis der Gleichung 


(") = yes 0, 4 Opee (A 2.10) 
; ; 
Fir »y=0 ist (A 2.10) trivial. Fir y=1, 2,... wird mit « = sa 
meee SO ‘ 
Pn nen (te 
» 
n=0 
~ n ; n 1 = 1 . 200 
= 3s yi on Oe —on 
2 (0) | v Je Pie ; 
(Beachte: (") =0, n<».) 
v 


Andererseits ist 
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dies wird aber wegen (7) = (—1)4- ( ae a . fiir y+ u—>mn mit (A 2.11) iden- 
tisch. Li La 

Ort hat die Identitat (3.8) nur fiir den (z. B. bei der Ableitung der Gl. (1.7) vor- 

,liegenden) speziellen Fall bewiesen, da8 2 eine Linearkomposition aus den 
Amplituden unabhangiger harmonischer Oszillatoren ist (dies heiBt, da® die b, bt 
in 2’ nur in der Kombination b+ 6+ vorkommen, daB also die é gleich den c sind). 
In diesem Fall ist der in der Einleitung skizzierte, von Born und Sarcinson!2 
stammende Beweis mit Hilfe der GauB-Verteilung der Oszillatorkoordinaten ein- 
facher als der hier gegebene. 

Eine Gau8sche Verteilung besitzen auch die Impulse, da die Hamilton-Funktion 
des Oszillators Impuls und Amplitude in gleicher Weise enthalt. Allgemeiner kann 
man zeigen, dafi alle hermitischen Linearkombinationen s = «,p + %»q (mit reellen 
a“, und a) aus Amplitude g und Impuls p eines Oszillators gauBisch verteilt sind- 
Hierzu braucht man nur die von BrocH® angegebene ,,Dichte-Matrix‘‘ 9 (q’, q; B) 
des Oszillators (d.h. die Matrixdarstellung des Operators e—Hosz in demjenigen 
System, in dem die Koordinate g diagonal ist) mittels der Eigenfunktionen 
(~exp [(i/ha,) (og — 2 a q2)], o = Eigenwert von s) zu s auf diejenige Darstellung 
o(o’,0; 6) zu transformieren, in welcher s diagonal ist; die Diagonalelemente 
o(c, 0; 6) welche die Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir o im thermischen Gleich- 
gewicht angeben, hangen gauBisch von o ab. 

Hieraus erhalt man einen einfachen Beweis von (3.8) fiir den Fall, daB in 2’ 
jeweils cg, und cg, gleiche Absolutbetrage haben. (Dann laBt sich namlich »& als 
Linearkomposition aus lauter GréBen der Form s,, = Oy £2 Peat to 22% ,) Schreiben.) 
Dieser Fall tritt auf bei der Behandlung der thermischen Streuung langsamer Neu- 
tronen am Kristall in harmonischer Naherung, wobei eine Gleichung der Form (1.7) 
mit ® - [q5(¢) —q°(0)] statt ® - [q5(0) — G°(0)] (mit einer von Null verschiedenen 
Zeit t) niitzlich ist!s, 14, 

In Gl. (3.5) ist (auBer fiir T—>0o) | Cea] nicht gleich |cga|. In diesem, hier be- 
notigten Fall ist fiir X' bzw. fiir die Anteile cbt + cb der einzelnen Oszillatoren eine 
Verteilungsfunktion gar nicht sinnvoll definierbar, da cbt +-cb im allgemeinen gar 
nicht diagonalisierbar ist. (Beispiel: ¢=0, c=1; es gibt keine Darstellung, in der 
b diagonal ist.) Die Operation (2.5) der quasiharmonischen Mittelung ist jedoch 
fiir alle Operatoren sinnvoll. 


Anhang 3 
Bei beliebigen Temperaturen wird 
3 


ho 
(313) v 
a) fo,o,05 = IT Gen are) x 


v=1 
{Sayer bene 1 3 Sink (Te eae Pe 
2h (@, + @, + sz) ' 2h (— aw, + Wy + Ws) ; 


nl = aa hoy ae + y+ 4) B/2 

@1 ©, 0,0,\P) = 24 \2Ginhay B/2 4h (@, + Wy + Ws + 4) 

Ginh (— @, + @, + Ws + @,) B/2 i 3 Sinh(—w, — w, + ws + wy) B/2 } 

I (—@, + Wy + Wg + Wg) 2 hi (—@ — Wy + Ws + @ 4) 

12 Born, M., and K. SarGinson: Proc. Roy. Soc. Lond. A 179, 69 (1941). 

13 Hove, L. vAN: Phys. Rev. 95, 249 (1954), S. 259 u. Fu8note 31. 

14 GrauBER, R.J.: Phys. Rev. 98, 1692 (1955), insbesondere FuBnote 14 auf 
S. 1695. — Ubrigens hat Brocu® fiir diesen Fall weder die Gau8-Verteilung der 
sta noch die Gl. (3.8) bewiesen, wie in 13 bzw. 4 angenommen wird. 
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c) Gates (B) 


how ho ho’ )( ho’ iE 1 a 
‘” ae Sel ber Sollee oe 2Ginhw’ p/2] 4 
Sinh (w+) b/2Ginh(w’ +o”) B/2  Ginhwf/2- Sink (@+o’ +o”) B/2 
h(w+@)-h(w+o’+o’’) h(oto’+o”)-h(@+o’+o”) 
_ Sink (o—D) f/2 Sin (w’ +0”) f/2_, Sinha f/2- Sink (—G +o’ +0") f/2 
h(w—®) -h(w+o’ +0”) "h(o+o’ +0”) -i(—@+0' +0”) 
Ginh (w—@) B/2 Sinh(w’ +o) B/2 Sinhw p/2- Sinh(@+o'+o”) B/2 


+ 


S 


h(w—®) -h(—w+0'+o”) h(—o+o’+o") -h(@+o’+o") + 
Sink (w+ @) B/2 Sinh (w’ +”) B/2 Sinho B/2-Sinh(—O +o +") B/2 
h(w+@) -h(—w-+o’+o”) h(—o+o’+o”)-h(—@+o0'+o”) 
— Sinh (w + @) B/2 Sinh(— w+ w”’) B/2 | 
h(w + @)-h(w—w’+ 0”) 
Ginhaw b/2- Sinh(@ — w+ w”) B/2 
ae h(o—o’+0")h(@—0' +0”) 
Oy Sink (w — @) B/2 Ginh(—w’+ w”) B/2 | 
h(w — @)h(w —w’+ w”’) 
es Ginhw B/2: Ginh(— © — w’+ w”) B/2 


h(wa—w’+o”)-h(—@—-o’+o”) 2 c 
d) Fir /3°2,a, 0,0, (8) erhalt man einen ahnlich gebauten Ausdruck, der aber 
noch langer ist und deshalb hier nicht aufgefiihrt wird. 


Anhang 4 


Beweis fiir das Verschwinden des evsten Terms der zweiten geschweiften Klammer 
in (4.18b) fiir solche R, die nach Abzug eines veziproken Gittervektors in eine Symme- 
trievichtung des Kristalls zeigen, in welcher sich nur vein longitudinale und rein trans- 
versale Schwingungen ausbreiten. 

Den Vektor § kann man zerlegen in einen Anteil §, der in die Symmetrie- 
richtung zeigt, und in einen Anteil | senkrecht dazu. Den zu diskutierenden Term 
kann man in der Form 


> Aar(f) : (Ke) (Ke) = D Aaz(f) X 

Ask A,z ' 

A+2 A+d (A 4.1) 

X {(Ky e) (Kye) + (Key) (Ke) + (Ke) (Kye) + (Ke) (Ki ®)} 

schreiben. Der erste Term verschwindet, weil wegen ‘24+ mindestens einer der 
Faktoren (St) e) oder (@\ €) verschwindet. Die beiden nachsten Terme verschwinden, 
wenn es sich bei der betrachteten f-Richtung um eine geradzahlige Symmetrieachse 
handelt, da sich beim Ubergang von @, zu — ®, einerseits die gesamte Situation 


nicht andern darf, andererseits aber sich das Vorzeichen z.B. des Ausdrucks 
D Aaa(f) : (Rye) (We) andert. 
A+2% 


Der letzte Term enthalt die Nichtdiagonalglieder einer quadratischen Form in 
den Komponenten (@ | e), (@ | @) von ®,. Immer dann, wenn die e; noch durch 
andere Symmetrieelemente auf bestimmte Lagen festgelegt sind (nur dann werden 
im allgemeinen die e rein longitudinal bzw. transversal sein), miissen die Eigen- 
vektoren dieser quadratischen Form aus den gleichen Symmetriegriinden auf die 
gleichen Lagen festgelegt sein, so das das Nichtdiagonalelement A jz (f) verschwindet. 
Dieses verschwindet auch immer dann, wenn in {-Richtung eine vier- oder sechs- 
zahlige Symmetrieachse liegt. 
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